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1Capítulo 1
Introducción
Un hacha fabricada con silex, probablemente es tan artWcial (etimológicamente,
hacer con arte) como una película delgada de un material amorfo metálico
ferroinagnético, o una multicapa de algunas millonésimas de milímetro de
espesor. Sin embargo, en estos últimos, el arte necesario para hacerlos, supone la
modificación de la estructura íntima de la materia, mediante procedimientos que
distan mucho de suceder de forma natural.
En las últimas décadas, el desarrollo de los métodos de producción de materiales
ha servido de fUndamento para una enorme revolución en la Física del Estado
Sólido. Pero esta conmoción cientifica, no se ha limitado al plano de los trabajos
teóricos o meramente experimentales, sino que ha alterado de manera definitiva la
vida cotidiana de toda la Humanidad. Recordemos cómo el desarrollo de la
tecnología electrónica, sobre la que se flindamenta la revolución informática y de
las telecomunicaciones de finales del siglo XX, no habría sido posible sin que se
consiguiera un control en la producción de materiales y dispositivos, que casi
alcanza la dimensión atómica. El campo de los Materiales Magnéticos, no ha sido
ni mucho menos ajeno a estos cambios. La fabricación de aleaciones metálicas
amorfas y nanocristalinas, sólidos granulares, aleaciones metaestables, películas
delgadas ultrafinas y multicapas, ha supuesto en muchos casos, la necesidad de
revisar conceptos que se suponían bien establecidos, y la aparición de fenómenos
fisicos que no se conocían en los materiales tradicionales.
1.1 Objetivos y planteamientos.
En el presente trabajo se estudian algunas de las propiedades magnéticas de
materiales fabricados mediante la técnica de pulverización catódica;
fUndamentalmente se tratan tres temas genéricos que se pueden considerar de
gran actualidad:
• La anisotropía perpendicular en películas delgadas de aleaciones amorfas
de tierras raras-metales de transición (IR-MT).
• Modificación de propiedades magnéticas en materiales heterogéneos.
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• Magnetorresistencia.
En este capítulo de introducción se describe de forma general el marco en el que
se situan los fenómenos que se estudian a lo largo de la memoria. En el segundo
capítulo se describen las técnicas experimentales que se han utilizado en la
realización de los experimentos.
El capítulo tercero se dedica al estudio de películas delgadas de aleaciones
amorfas de TbFe. Estos materiales exhiben, desde el punto de vista magnético,
dos propiedades interesantes que han sido objeto de un gran esfUerzo
investigador: magnetostriccián gigante y anisotropía perpendicular. La primera
de ellas tiene aplicación inmediata en sistemas sensores y actuadores. En cuanto a
la anisotropía perpendicular, permite usar estos materiales como soporte en los
sistemas de grabación magneto-óptica. Pero además, el origen fisico de la
presencia de esta anisotropía en una película delgada amorfa de este tipo, no está
aún bien establecido. A pesar de que los resultados mis recientes parecen indicar
un origen estructural, la propia naturaleza de esta anisotropía de la estructura y
su relación con la magnética sigue siendo motivo de controversia. En este trabajo
se intentan correlacionar resultados estructurales, magnéticos y magnetoelásticos,
obtenidos en un amplio rango de composiciones, con el fin de aflojar algo de luz
sobre este tema.
En el capítulo cuarto se estudian materiales heterogéneos en forma de multicapa.
En una primera parte se discuten las modificaciones de las propiedades
magnéticas intrínsecas del Ni, cuando forma parte de un sistema heterogéneo en
compañía de un material magnético (Co) o no magnético (Ag). Además, se
analiza en ambos sistemas la evolución con la temperatura de una magnitud como
el campo coercitivo. En la actualidad, los materiales magnéticos de más baja
coercitividad (nanocristales ricos en hierro) y los imanes permanentes de mayor
producto energético (aleaciones de NdFeB), son materiales heterogéneos. Estas
propiedades se fUndamentan, en muchas ocasiones en el tipo de interacción entre
las distintas fases del material. Por lo tanto, no es aventurado asegurar que el
conocimiento de los mecanismos de interacción entre distintas fases en los
sistemas magnéticos heterogéneos, es una de las piedras angulares de la
investigación actual en el campo de los Materiales Magnéticos. En último término
permite la posibilidad de diseño de materiales con propiedades concretas. Sin
embargo, la complejidad estructural y composicional de estos sistemas, suele
ocultar o desvirtuar el papel que juegan distintas magnitudes fisicas. Así por
ejemplo, en los materiales nanocristalinos obtenidos a partir de aleaciones
amorfas, se observan anomalías en la evolución con la temperatura del campo
coercitivo, así como en la temperatura de Curie de la fase amorfa en la que se
encuantran embebidos los nanocristales. Varios mecanismos se han propuesto
como responsables de estos fenómenos: las interacciones dipolares entre
cristalitos, y la penetración de la interacción de canje en la matriz amorfa son
algunos de ellos. El estudio de tales comportamientos en sistemas mucho más
sencillos, como multicapas de materiales puros, permitiría avanzar hacia el mejor
conocimiento de problemas semejantes.
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En la segunda parte de este capítulo, se estudia la magnetorresistencia anisótropa
a temperatura ambiente en multicapas de Ni/Co. Los valores que se obtienen para
los bajos campos magnéticos requeridos, pueden resultar interesantes desde el
punto de vista aplicado. Pero además, se propone una disposición de campos,
voltajes y corrientes, la cual saca provecho del caracter anisótropo de la
magnetorresistencia y de sus valores intrínsecos elevados, para dar factores de
magnetorresistencia extraordinariamente elevados. Por último, y basado en este
efecto, se construye un sencillo dispositivo sensor de campo magnético con una
de estas muestras como núcleo.
El capítulo quinto, recoje las principales conclusiones, así como los fUturos
trabajos que sugieren.
1.2 Aleaciones de TR-MT y grabación magneto-óptica 11].
Los discos magneto-ópticos (MO) re-escribibles se usan corrientemente en
sistemas de almacenamiento de datos informáticos. Pero ha sido el reciente
lanzamiento en el mercado de la grabación acústica del Mini-Disc por parte de la
compañía SONY, lo que está introduciento la tecnología magneto-óptica en la
vida cotidiana.
1.2.1 Estructura de un disco magneto-óptico
En primer lugar consta de un sustrato de material orgánico de bajo coste y fácil
manufacturado (generalmente policarbonatos) con surcos circulares que delimitan
las pistas en las que se graba la información. Sobre este material se dispone una
estructura de cuatro capas:
- En la parte supenor, una lámina reflectora metálica (Cr, Al...), cuya
fUnción es reflejar hacia en interior del disco el calor, durante el proceso
de escritura, y la luz transmitida, durante el proceso de lectura.
- Debajo, se situan dos capas protectoras y amplificadoras de luz (Si3N4,
AIN.j>, a ambos lados de una película delgada magnética (la lámina de
memoria) en la que quedan grabados los dominios magnéticos o bits.
Hasta el momento presente, son aleaciones de tierra rara- metal de
transición las que se usan para construir estas láminas.
1.2.2 Principios de la grabación MO.
En la grabación magnética, la inversión local de la imanación se realiza a
temperatura ambiente con la aplicación de campos magnéticos elevados
(alrededor de cinco veces el campo coercitivo, esto es, varios kOe) mediante
cabezales magnéticos en contacto con el material que soporta la grabación.
En la grabación termo-magnética o magneto-óptica, todo ésto se lleva a cabo
cerca de la temperatura de Curie (bajo HJ, mediante la aplicación de bajos
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campos magnéticos. El calentamiento local se consigue por medio de un haz de
rayos laser enfocado sobre el material de grabación, y que está producido por una
cabeza óptica lejos del material soporte (1 mm).
Escritura (Figura 1.2).
De manera más precisa, el medio magnético recibe durante menos de 1 jis un
pulso de luz laser que inmediatamente se convierte en calor. Localmente, la
temperatura alcanza el punto de Cuñe, y al mismo tiempo se aplica un pequeño
campo magnético (100 a 400 Oe) en el sentido correspondiente a la señal que se
graba: por ejemplo, arriba para 1, y abajo para 0. La inversión de la imanación se
imcía de este modo. En el momento que se retira el pulso de laser, el material se
enfría y el campo coercitivo aumenta rápidamente: la posición de las paredes se
congelan, y el tamaño del dominio se estabiliza en un valor d, que viene dado por
la expresión [2]
4 AK~
,
.u0M~H0
(1.1)
En algunas aleaciones IR-MT, con campo coercitivo de hasta 10 kOe, se
consiguen dominios de alrededor de loo Á. (Desafortunadamente, aquí empiezan
a jugar un importante papel los problemas ópticos de difracción).
Disco Señal paragrabar
01010
Pista
Figura 1.1 Proceso de escritura magneto-óptica
Lectura (Figura 1.2).
Este proceso se basa en el
polar: cuando una onda
magnético, se divide en dos
efecto magneto-óptico conocido como efecto Kerr
linealmente polarizada interactua con un medio
ondas circulares, a izquierda y a derecha, que no ven
Dirección de rotación
del disco
010
Nueva
grabación
Cabeza
magnética
Grabación
previa
Laser
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el mismo índice de refracción. Por lo tanto, ambas no se propagan con la misma
velocidad y sufren diferente absorción. El resultado de la reflexión es una onda
elípticamente polarizada, con un desplazamiento del plano de polarización y una
elipticidad que dependen de la imanación del material. De esta manera, la luz
reflejada por el material presentará un ángulo de polarización positivo o negativo,
de acuerdo con el sentido de la imanación de cada dominio [3]. Así, el proceso de
lectura consiste en la detección y reconstrucción en señales eláctricas de estos
cambios de polarización
Secuencio leida
(ángulo de giro de la polarización)
+6 -¡-0 —6 6
Rotación 1 1 0 ~
Salida
Detección diferencial
Figura 1.2 Proceso de lectura magneto-óptica.
1.2.3 ¿Por qué se utilizan compuestos de TR-MT?
Las películas delgadas de IR-MT son los únicos materiales que presentan al
mismo tiempo, alta anisotropía uniaxial con el eje perpendicular al plano de la
película y estructura amorfa ferrimagnética:
Alta anisotropía perpendicular
Es necesaria esta propiedad para conseguir que la imanación se alinee en
dirección perpendicular al plano de la película. Resulta sorprendente la aparición
de este fenómeno en una estructura amorfa. Al análisis del origen de esta
anisotropía perpendicular se dedica parte de los trabajos que aparecen en esta
memoria.
Disco
Señal
recogida
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Estructura ferriniagnética
Una segunda propiedad importante que caracteriza estas aleaciones es que
exhiben estructura ferrimagnética (con Gd, Tb, Dy, Ho...). Como consecuencia
de esta estructura magnética:
- Existe una temperatura de compensación, que se puede elegir cercana a
la del ambiente, para la que imanación se anula. A esta temperatura el
campo coercitivo (inversamente proporcional a la imanación total) es muy
alto y asegura el estabilización de los dominios según la expresión (1.1).
- Baja imanación por encima de la temperatura ambiente, lo que implica
que el campo desimanador es bajo y no altera la estructura de dominios.
- Buen control de la temperatura de Curie por debajo de 2000 C mediante
vanaciones de la composición, lo que resulta interesante para poder
utilizar potencias de láser razonables.
Estructura amorfa
Es posible conseguir aleaciones amorfas en un amplio rango de contenido en
tierra rara. De esta manera, debido a la relativamente alta resistividad que
presentan, la conductividad térmica no es muy elevada, lo que ayuda a limitar la
zona calentada. Además, la estructura amorfa del medio hace que el nivel de
ruido sea muy bajo.
Desventajas
Se pueden resumir en dos, estas aleaciones muestran débiles efectos magneto-
ópticos y no son muy resistentes a la corrosión.
1.3 Modificación de las propiedades magnéticas de
materiales heterogéneos.
La clave de la aparición de nuevas y en algunos casos sorprendentes propiedades
en los materiales heterogéneos, reside fUndamentalmente en el reducido tamaño
de sus fases constituyentes. De esta manera, se pueden obtener materiales en los
que la composición, estructura o propiedades intrínsecas fluctúan en distancias
del mismo orden que las longitudes fisicas típicas, tales como recorrido libre de
los electrones de conducción, longitud de correlación de canje, etc. Así,
modificaciones de las propiedades individuales de alguna de las fases, collevan
radicales variaciones macroscópicas en el material, e incluso la aparición de
fenómenos fisicos, no descritos en materiales homogéneos. A continuación se
describen algunos ejemplos:
- Los nanocristales obtenidos a partir de aleaciones metálicas amorfhs, son
algunos de los materiales magnéticamente más blandos que se conocen
[4]. El flmdamento de estas características se relaciona con la longitud de
correlación de canje. En estos materiales toma un valor que es superior a
6
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la distancia entre cristales, y produce una cancelación de la anisotropía
macroscópica del material. [5]
- Los imanes de mayor producto energético también poseen estructura
nanocristalina pero propiedades radicalmente distintas [6]. La fase
cristalizada, de gran anisotropía, manifiesta sus mejores propiedades
cuando su tamaño es inferior al del monodominio y además, los cristales
se encuentran aislados magnéticamente mediante una fase paramagnética
- Ciertos materiales con estructura de multicapa [7] o de sólido granular [8]
que alternan fases ferromagnéticas y paramagnéticas, exhiben propiedades
tales que como la magnetorresistencia gigante. Este fenómeno se
relaciona con la variación de la dispersión de los electrones de conducción
con el estado de imanación del material, la cual fluctua en dirección en
longitudes de decenas de Á.
- Recientemente, se han descrito en la literatura experimentos que ponen en
evidencia la aparición de fenómenos magnéticos en láminas ultrafinas de
materiales paramagnéticos, al ser depositados sobre cristales de Co [9]. la
inducción de magnetismo en sustancias que cuando se presentan como
material masivo no lo son se relaciona con el hecho de que la longitud de
penetración del canje del material magnético, es del mismo orden que el
tamaño del material no magnético.
1.4 Magnetorresistencia anisótropa.
Magnetorresistencia (MR) es el cambio de la resistividad eléctrica inducido por
un campo magnético externo. Cuando calificamos la MR como positiva o
negativanos referimos al incremento o decremento de la resistividad con el campo
magnético. El modelo de Drude de conducción en los metales no da cuenta de la
aparición de este fenómeno, sin embargo aparece, en mayor o menor medida, en
todos los metales. La MR no sólo depende de la intensidad del campo magnético,
sino también, en algunas ocasiones, de su orientación respecto a la corriente, y así
se distingue entre magnetorresistencia longitudinal y transversal. Normalmente se
espresa en valores relativos de variación de la resistividad respecto a un estado de
imanación concreto (generalmente el estado desimanado). Se distinguen distintos
tipos de magnetorresistencia [10]:
- Magnetorresistencia ordinaria. Es la que se observa en los metales no
magnéticos. existe también en los magnéticos, pero se encuentra
enmascarada por otros efectos. Su valor es muy pequeño y ambas MR
transversal y longitudinal son positivas, creciendo con el cuadrado del
campo y sin que alcance ningún tipo de saturación [11].
- Magnetorresistencia anisótropa [12]. Es la que aparece en los metales
ferromagnéticos y sus aleaciones. La longitudinal suele ser positiva, y la
transversal negativa. Es el tipo de magnetorresistencia que aparece en las
muestras de Ni/Co que se estudian en esta memona.
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- Magnetorresistencia gigante. En 1988, Baibich y colaboradores [7]
descubrieron elevados valores de magnetorresistencia negativa en
multicapas de Fe/Cr, en las que la interacción de canje entre láminas
induce un alineamiento antiferromagnético de las láminas adyacentes de
Fe. Las variaciones de resistencia que se encontraron eran mayores que
un factor dos. Posteriormente, estos efectos, junto con complicadas
oscilaciones de la MR y en el sentido del acoplamiento del canje, se han
observado en una gran variedad de multicapas. A causa de los elevados
valores que adopta, la MR en estos materiales se suele denominar
gigante. Sin embargo, lo que la distingue de la MR anisótropa, no estanto
su magnitud como el hecho de que es negativa en todas las direcciones de
aplicación del campo. Más recientemente, y de manera independiente,
Berkiwitz [13] y Xiao [8] han encontrado magnetorresistencia gigante
también en sistemas granulares. El origen de este tipo de MR parece estar
en la dispersión que sufren los electrones de conducción con el momento
magnético del material, cuya orientación, en el estado desimanado, fluctua
en longitudes de decenas de A. Cuando se imana el material la dispersión
se modifica, y la resistividad varía notablemente.
A continuación se describe con mayor detalle el fenómeno de la
magnetorresistencia anisótropa, que es la que exhiben las multicapas de Ni/Co
que se analizan en este trabajo [14].
El descubrimiento de la magnetorresistencia amsótropa en los materiales
ferromagnéticos se debe a William Thompson, Lord Kelvin (Glasgow, 1857)
[15]. La fenomenologia de esta propiedad es muy similar a la de la
magnetostricción. Ambas magnitudes dependen, no del sentido de la imanación,
sino de su dirección. La dispersión de los electrones de conducción (y por lo
tanto la resistividad del material) varía según la orientación de los orbitales 3d de
átomo magnético respecto a la corriente. El cambio del estado de imanación del
material hace variar la orientación de los orbitales 3d, por medio de la interacción
spín-órbita, dando lugar a un efecto de resistividad anisotrópico [16].
Generalmente, el análisis de la magnetorresistencia anisótropa se hace en el
marco de la ecuación del transporte de Boltzmann para un gas de electrones
libres, en la aproximación de tiempo de relajación. La corriente total se describe
en términos de dos contribuciones independientes, constituidas por las dos
posibilidades de spín [17]. El recorrido libre del electrón depende de su spín y,
con el fin de tener en cuenta el efecto anisótropo, del ángulo entre el vector
velocidad y e imanación M.
La fUnción de distribución electrónica, en la posición r y con una velocidad y se
escribe de la forma:
f(v,r) =f0(s)+g(v,r) (1.2)
8
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Aquí, f0(s) es la distribución de Fermi-Dirac en equilibrio en la energía e=¼mv2,y g(v,r) es la desviación del equilibrio en presencia de un campo eléctrico E. La
ecuación (1.2) y las posteriores se aplican a sendos tipos de portadores. La
ecuación del transporte de Boltzmann lineal y en la aproximación de tiempo de
ralajación viene dada por la expresión:
£~(v~r)E¿Yo(c) g(v,r) (1,3)
r
en la que e y m son la carga y la masa del electrón respectivamente, y y es el
tiempo de relajación, que depende del spin. A bajas temperaturas (bajas para el
gas de electrones), sólo se consideran los electrones con energía de Fermi. Por lo
tanto se escribe r=Á/VF, donde 2 representa el recorrido libre del electrón. La
velovidad de Fermi vF se asume que es la misma para ambos tipos de portadores.
La densidad de corriente se obtiene integrando la ecuación de Boltzmann en el
espacio de velocidades de acuerdo con la expresión:
J(r) = ~e(~)Jd3vvg(v,r), (1.4)
en la que h es la constante de Plank.
Para introducir el efecto anisotropico, se asume una dependencia del recorrido
libre medio con el ángulo 9 entre la velocidad y del electrón y la imanación M de
la forma:
¿(e) = ¿o(l~acos29~bcos49). (1.5)
Los parámetros a y b son una medida de la anisotropía de la dispersión
(scattering). Normalmente se desprecian los términos de orden superior.
Para meteriales masivos, la distribución de no equilibrio es independiente de r, y
la solución de la ecuación de Boltzmann viene dada por:
12(9),
g(ú)=eE4I c~j(e) (1.6)
LÓSJ
donde E se dirige a lo largo del eje x, y ú~ es la componente x del vector reducido
U~V/VF. De la sustitución en las ecuaciones (1.6) y (1.4), se obtiene la densidad
de corrient J y la conductividad para cada tipo de portador o
9
j r¿e2 3 t3~.2
— = id
E 2mv¡~ ~4e) (1.7)
donde n es la densidad de electrones total dada por:
SgFmvpl3
>2=—Ii.
3 Lhi
(1.8)
La evaluación de la ecuación (1.7) si el recorrido libre medio es isótropo conduce
al conocido resultado de Drude. En el caso de recorridos libres medios
anisotrópicos como el de la expresión (1.5), la conductividad para cada tipo de
portadores es función del ángulo O entre M y E.
ne2 2~[í ‘a
—(4a +.~%b)cos2O]
(1.9)
De aquí se sigue que, si el mecanismo microscópico que conduce a un recorrido
libre medio que contiene hasta la cuarta potencia del cosa la conductividad sólo
depende de la segunda potencia de cosO. Si indicamos con los superíndices ‘1 y 1-
las contribuciones de los dos portadores, el efecto de magnetorresistencia
anisótropa para cada uno de ellos viene dado por la variación relativa entre la
medida cuando imanación y corriente son paralelos (par) y perpendiculares (ver):
C t(~)— Pper) =Ppar ~ Upar )
El efecto total, considerando ambas contribuciones:
CPpar — Pper —Ppar >1 s4(4a’+Mb’)+2t(4a’ +~b~) (1.11)
2 t(~)+nbt(4~)
5 35 (1.10)
lo
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La introducción de las condiciones de contorno o periodicidad adecuadas sobre
la fUnción g(v,r) al resolver la ecuación (1.3), permite el estudio de este
fenómeno en diversas geometrías.
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Capítulo 2
Técnicas Experimentales
2.1 Pulverización Catódica
2.1.1 Técnicas de deposición de películas delgadas.
Existen numerosos métodos de producción de materiales en forma de película
delgada [1]. Se puede establecer una clasificación atendiendo a la naturaleza de
los procesos que intervienen en el transporte de material a depositar y en la
propia deposición. Así, es posible distinguir entre técnicas de deposición de
películas delgadas fisicas, químicas y fisico-quimicas:
-TECNICAS FÍSICAS:
- Evaporación del material a depositar por medio de energía térmica, y
posterior condensación sobre un sustrato, generalmente refrigerado.
- Epitaxia de haces moleculares. Es una variedad de la evaporación en
la que el material se calienta en vacío mediante una resistencia, dentro
de pequeños compartimentos (células Knudsen), lo que da lugar a un
haz de átomos que es eyectado porun pequeño orificio.
- Deposición por haz de iones. Se genera un haz de iones del material
que se desea depositar, y se deposita a baja energía (alrededor de 100
eV), directamente sobre un sustrato.
- Deposición catódica (Sputtering). La extracción de material se realiza
mediante un proceso mecánico, al ser éste bombardeado con los iones
acelerados de un plasma gaseoso mantenido a baja presión. La
naturaleza del campo eléctrico utilizado en la aceleración de los iones
caracteriza las diferentes modalidades de ésta técnica.
- Deposición catódica mediante haz de iones. Es un proceso mezcla de
los dos anteriores, en el que se produce un haz de iones que se acelera
contra elblanco para producir la extracción de material.
- Ablación losen La extracción de material se realiza comunicando
energía mediante un haz laser de alta potencia.
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TÉCNICAS QUIMICAS:
- Deposición química enfase húmeda. Se deposita un material sobre un
sustrato a través de una reacción química o electroquímica.
- Deposición química en fase de vapor (CVD). Los componentes de una
fase gaseosa reaccionan para formar una película sólida sobre un
sustrato.
IrÉCMCAS FÍSICO-QIJIMICAS
Es una variedad de la deposición química en fase de vapor, en la que la
reacción química es asistida mediante algún proceso fisico. Así se
distinguen: CVD asistida por plasma, foto-CVD, laser-CVD, etc.
2.1.2 Descripción general de la técnica de deposición catódica
La pulverización catódica o sputtering, es un proceso de deposición fisica
mediante plasma luminiscente mantenido a baja presión (10~-1 mbar). Mediante
la aplicación de un campo eléctrico, los iones del plasnia se aceleran contra el
material a depositar, denominado blanco. La energía transmitida a los átomos del
blanco a través de la interacción mecánica del choque, hace que algunos de ellos
se desprendan, y finalmente se depositen sobre un sustrato. Esta técnica permite
depositar todo tipo de materiales, simples o compuestos, conductores o
dieléctricos. Además, todo sustrato, tanto dieléctrico como conductor, que pueda
ser puesto en vacío y calentado ligeramente (60 ó 700C) es compatible con este
proceso.
Una instalación de pulverización catódica consta fUndamentalmente de los
siguientes elementos (figura 2.1):
Figura 2.1. Instalación típica de pulverización catad’ . C, cámara de
procesos; PB, pletina de blancos; PC, pletina de cierre; HP, bombeo
primario; RS, bombeo secundario.
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- una cámara de depósito equipada para pulverización catódica;
- un grupo de bombeo en dos etapas (vrimaria y secundaria), capaz de
llegar a presiones inferiores a 10~ mbar y de bombear eficazmente
contra 10-2 mbar;
- una fuente de alimentación eléctrica de alta tensión, continua o de alta
frecuencia dependiendo del proceso.
El blanco está situado en la cámara de vacío en forma de placa de unos
milímetros de espesor y superficie similar a la zona a recubrir (figura 2.2). El
blanco se fija sobre un electrodo refrigerado (cátodo) que se polariza a una
tensión continua o de radiofrecuencia, dependiendo del tipo de pulverización que
se vaya a realizar. Otro electrodo (ánodo), se situa paralelo al blanco y a unos
pocos centímetros; en muchos casos, el ánodo es al mismo tiempo porta sustratos
y se conecta a masa para facilitar su ionización.
(-1-)
Hacia el
grupo de
bombeo
Figura 2.2. Recinto de pulverización
El equipo de pulverización catódica que se ha utilizado para la fabricación de
gran parte de las muestras objeto de esta memoria es un modelo ALCATEL SCM-
600, perteneciente al Instituto de Magnetismo Aplicado. Consta de una cámara
de depósito cilíndrica, de 600 mm de diámetro, en cuya base se alojan tres
cátodos circulares de 100 mm de diámetro y un cátodo circular de 50 mm de
diámetro; el grupo de bombeo consta de dos etapas, primaria de rotatoria y
secundaria de turbomolecular. Alcanza un vacío en la cámara de í0~ mbar y
puede evacuar continuamente contra una presión de 10-2 mbar. El gas de
descarga es argón de pureza N-55. Asimismo cuenta con dos fuentes de
alimentación 1W y una DC, lo que permite llevar a cabo diversos procesos, como
deposición simultánea o alternada de varios materiales, limpieza iónica del
sustrato, etc. Una tercera fuente, en este caso RF, está conectada a la pletina
portasustratos, y permite hacer limpieza iónica del sustrato (etching) y
pulverizacion con el sustrato polarizado (Añas sputtering). Los cátodos,
Sustrato
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refrigerados por agua, están situados en la base de la cámara de depósito. La
plataforma superior de la cámara, también refrigerada por agua, puede rotar con
velocidad controlada, y alberga dos porta sustratos circulares de 100 mm de
diámetro. La distancia entre blanco y sustrato se puede ajustar entre SO y 100
mm. Uno de los portasustratos se puede calentar hasta 6500C.
2.1.3 Mecanismo físico de la pulverización
En la pulverización catódica, la eyección de átomos es un proceso puramente
mecanico debido al choque de iones sobre el material a depositar. Mientras que
en un proceso de evaporación, para desprender los átomos se les comumca
energía térmica, en la pulverización existe una transferencia de energía mecánica,
a través de intercambio de cantidad de movimiento entre el ión del gas
luminiscente y los átomos del blanco (figura 2.3). Este mecanismo confiere a la
pulverización tres características diferenciadoras respecto a otros procesos de
deposición:
- El proceso es puramente mecánico, y el blanco se mantiene a
temperatura ambiente. En la práctica, el blanco se calienta
ligeramente debido al bombardeo iónico, y necesita refrigeración.
- El caracter mecánico del proceso hace que el banco compuesto por
varios elementos se pulverice igual que un elemento puro, y que la
aleación se deposite en la misma proporción que la del blanco. En la
práctica, suele haber cierta pérdida de estequiometría; en materiales
en forma de óxidos, ésto se compensa mediante lo que se conoce
como pulverización reactiva.
AÉ III
+
Gasif
N Solido
Iv
Figura 2 3 Mecanismo físico de pulverización 1 expulsión de
átomos; JI, colisión ión-átomo, transferencia de cantidad de
movimiento y generación de calor; III, neutralización de iones,
expulsión de átomos ggseosos; 1V absorción de iones g~seosos.
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- La energía de las partículas pulverizadas es mucho mayor que la de las
evaporadas. La energía media es de 1 a 10 eV, lo que correspondería a
temperaturas de evaporación superiores a 100000C [2].
2.1.4 Características del flujo de paniculas pulverizadas
Las partículas expulsadasbajo el impacto de los iones son eléctricamente neutras;
al atravesar el plasma sólo se joniza una fracción de partículas que no sobrepasa
el 1%. Esto permite utilizar este proceso para recubrir materiales aislantes
(cerámicas vidrios, plásticos). En sistemas convencionales, el bombardeo iónico
es nonnal al plano del blanco, y la eyección de material se realiza preferentemente
en la disección perpendicular. Las velocidades de los átomos evaporados
térmicamente, siguen una ley de distribución donde el máximo se sitúa alrededor
de energías de 0.2 eV, aproximadamente. En pulverización catódica, la velocidad
media corresponde a una energía de 4 eV, y una fracción apreciable de partículas
alcanza 50 eV [2]. Por tanto, los átomos pulverizados llegan al sustrato con
energías 50 6 100 veces superiores a las de los evaporados.
Como consecuencia de todo ésto:
- La energía de los átomos pulverizados es suficiente para producir la
expulsión de los gases adsorbidos por el sustrato, por lo que se realiza
así un desgaseado parcial de la superficie a recubrir.
- Una parte de los átomos pulverizados, altamente energéticos (50 a 100
eV), es capaz de pulverizar el sustrato y crear así centros de nucleación
[3].
Los fenómenos de nucleación y crecimiento en las capas pulverizadas son
análogos a los que se presentan en la evaporación, aunque es posible resaltar dos
particularidades:
- El reparto uniforme y la mayor densidad de los islotes de crecimiento
hacen que sea posible obtener capas continuas de mayor espesor; se
atribuye a esta característica el hecho de que las capas pulverizadas
sean en general más adherentes que las evaporadas.
- Una consecuencia de la fuerte densidad de los islotes es que el tamaño
de los granos cristalinos sea en general, menor que en las capas
evaporadas (10 a 20 nm).
Las películas no crecen de manera uniforme, como los materiales masivos. La
rugosidad del sustrato, los efectos de sombra y la distribución de los islotes de
crecimiento conducen a un crecimiento preferencial del depósito según la
dirección normal al sustrato. Así resulta una estructura columnar como la descrita
en el modelo de 13. A. Movchan y A. y. Demchishin [4] (figura 2.4). La
estructura depende esencialmente de dos factores: temperatura y presión de
argón.
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Tal y como se representa en la figura, las películas pulverizadas crecen con una
estructura columnar. Cuanto más alta es la temperatura, más gruesas y compactas
están las columnas. En cuanto al efecto de la presión, cuanto más elevada es ésta,
más separadas están las columnas, y menos densa es la película crecida.
Figura 2.4. Estructura columnar del depósito . 1, estructura porosa; JI,
zona de transición; III, estructura columnar; iv; recristalización de
los gxanos. Los ejes representan la tempreatura del sustrato 7 en
relación a la temperatura de fisión del material, TM.
2.1.5 Técnicas de pulverización
La fabricación de una película delgada mediante la técnica de pulverización
catódica supone dos condiciones iniciales: realización de vacio en el interior de la
cámara, y mantenimiento de una presión constante y comprendida entre lO~ y 1
mbar del gas de trabajo. La presión de depósito depende de la técnica utilizada y
de las condiciones de crecimiento de la película. En segundo lugar, es necesano
ionizar el gas de la cámara (en general argón) para conseguir un flujo importante
de iones mediante la polarización del blanco.
Vacio
La calidad del vacío que se obtiene en la cámara, es crucial en la realización del
depósito. El vacío previo interviene decisivamente en la pureza de la muestra. En
la pulverización de metales tales como el cobalto, es necesario la obtención de un
vacío mejor que 10-6 mbar con el fin de evitar el crecimiento de óxidos. La
naturaleza del gas de descarga durante la pulverización interviene en tres
aspectos:
9
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- La presión del gas de descarga determina el recorrido libre medio de
las moléculas pulverizadas y en la cantidad de moléculas gaseosas que
llegan al sustrato por unidad de tiempo.
- El flujo gaseoso Q, se define como el producto de la velocidad de
bombeo, S, medida en litros por segundo, y la presión en la cámara P.
- Pureza del gas residualí. Si el gas introducido fuera absolutamente
puro, la presión de vapor de los materiales que ponemos en vacío fuese
nula y las superficies de la cámara no desgasificaran, el flujo gaseosoQ, estaría constituido únicamente por argón y se obtendrían películas
de excelente calidad. La desviación de las condiciones anteriormente
citadas va en detrimento de la pureza del gas de depósito.
Por todo lo anterior, la mejora de la pureza del gas residual pasa por la
disminución del flujo de desgasificación de las paredes, y el aumento de la
velocidad de bombeo del gas considerado a la presión de trabajo. En nuestro
caso, durante el proceso de depósito se utiliza el bombeo de la turbomolecular,
que mantieneS = 430 Ps.
Ionización de gases
El fenómeno de ionización de un gas es un proceso fisico por el cual el gas, que
en condiciones normales es un aislante eléctrico, se hace conductor. El
mecanismo fisico es el siguiente: el gas colocado entre dos electrodos siempre
contiene algunos electrones libres. De manera natura], debido a la acción de los
rayos ultravioletas y cósmicos ambientales, algunos átomos del gas se ionizan. Al
aplicar un campo eléctrico entre los electrodos, estos electrones se aceleran,
chocan contra átomos de gas, e inducen nuevas ionizaciones (figura 2.5)
(+)
Figura 2.5. Ignición de ladescarg»;A, átomo neutro de gas,A~ ión de
gas, C electrón.
5)
III AAAA/
\
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Los iones, al quedar cargados positivamente, son atraidos por el electrodo
negativo (donde se situa el blanco en un sistema de pulverización), y expulsan,
por efecto del choque, átomos y electrones. Estos electrones, también acelerados
por el campo eléctrico, encuentran en su recorrido nuevos átomos a los que
también ionizan, repitiéndose nuevamente todo el proceso. Si la presión del gas
está comprendida entre ciertos valores, el fenómeno se amplificará hasta un
estado de equilibrio donde las neutralizaciones compensen a las ionizaciones.
Estos procesos reciben el nombre genérico de descarga.
Según su evolución con la corriente y el voltaje en el cátodo, se distinguen tres
etapas en la descarga [1] (figura 2.6)
- Descarga de Townsend no luminiscente, caracterizada por su baja
densidad iónica. Esta es la región en la que trabajan los tubos de
tonizaclon.
- Descarga luminiscente, también conocida como descarga abnormal.
Se obtiene una vez que el bombardeo iónico alcanza toda la superficie
del blanco. Posteriores aumentos de la potencia de la fuente, producen
mcrementos del voltaje y de la densidad de corriente. Es el régimen
que se usa en la deposición catódica. Si no se refrigera el blanco, se
producen electrones térmicos que se unen a los secundarios, lo que da
lugar a una posterior avalancha o arco.
Descarga en régimen de arco; se utiliza en soldadura y metalurgia
dada su elevada temperatura. Apenas se utiliza en procesos de
deposición por su inestabilidad. Se manifiesta como fenómeno
parasitario en las cámaras de pulverización al perturbar la alimentación
eléctrica. Se caracteriza por una fuerte luminosidad, y una densidad
iónica muy elevada (más del 10% de los átomos están ionizados)
1200
1000
2 800
a>
~ 600
400
200
o
Densidad de corriente (A/cm’)
Figura 2.6. Distintos regímenes de descarga: .1, descarga de
Townsend; JI, descarga normal; III, descarga anormal; iv; descaiga
de arco.
10” 10.6 1
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Proceso diodo a tensión continua o diodo DC
La figura 2.7 representa la disposición típica de una cámara de depósito que hace
uso de este proceso. Está equipada con dos electrodos: un cátodo conectado al
poío negativo de una fuente de alimentación de alta tensión (3 a 5 kV), y un
ánodo situado a algunos centímetros del anterior. La cámara está conectada a un
grupo de bombeo con dos misiones principales: evacuar el aire hasta alcanzar un
vacío inferior a lO~ mbar y mantener una presión constante del gas de descarga
durante el proceso de pulverización (típicamente, entre 10-2 y 1 mbar). De esta
manera, se mantiene una corriente de gas de depósito lo más puro posible. En
nuestro caso el gas utilizado es el argón.
Agua t ~
Figura 2.7. Dispositivo típico de pulverización diodo DC: A, ánodo;
C, cátodo; FA, flente de alimentación; O, hacia el grupo de bombeo;
U>1 microválvula de gases; U>2, válvula de aislamiento de la cámara.
El proceso diodo DC permite depositar cualquier tipo de material conductor
(metales y sus aleaciones), y algunos ligeramente conductores o semiconductores
(como carbono, germanio, silicio, carburo de silicio). No permite la pulverización
de materiales dieléctricos como sílice, alúmina, etc, ya que las cargas eléctricas
aportadas por los iones sobre el blanco no pueden ser conducidas por el material
aislante. Para estos casos, es necesario utilizar el proceso RE. En cuanto al tipo
de materiales que pueden ser recubiertos, no existe prácticamente limitación, si se
exceptúan aquellos que no pueden ser puestos en vacío, y los que no resisten un
ligero calentamiento (sin refrigeración, se alcanzan &cilmente los 2000C)
Pulverización en radiofrecuencia o proceso diodo RF
Mediante este proceso es posible la pulverización de blancos constituidos por
materiales aislantes, y que por lo tanto, no son susceptibles de ser utilizados en
procesos diodo DC. El plasma está constituido por tantos iones como electrones.
Durante la polarización negativa del blanco, éste atrae los iones positivos que lo
21
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pulverizan y cargan positivamente. En el semiperiodo positivo, el blanco atrae
electrones, que lo descargan (figura 2.8).
y
Figura 2.8. Pulverización de materiales aislantes. En el semiperiodo
negativo 1, tiene lugar la atracción de iones y la pulverización del
blanco aislante Al. En Ji, se produce la atracción de electrones y la
neutralización
Cuando la frecuencia es suficientemente baja (por debajo de 150 kHz), la
movilidad de los iones es tal que, teniendo en cuenta las dimensiones típicas de
estos sistema, pueden llegar a alcanzar ambos electrodos durante un periodo, y
así, pulverizan alternativamente cátodo y ánodo.
Al incrementar la frecuencia se consiguen dos efectos importantes:
- Por un lado, los electrones delplasma oscilan con suficiente energía como
para ionizar los átomos gaseosos. Se reduce la dependencia de la descarga
respecto a la emisión de electrones secundarios por el blanco. De ello
resulta una disminución de la tensión de ignición de la descarga para una
presión dada, o alternativamente, una disminución de la presión mínima
para una tensión de polarización dada. Mientras que en el caso de
procesos diodo DC se necesitan típicamente 1000V para iniciar la
descarga, en RiF pueden ser suficientes 100 y, y la presión mínima se
reduce en un orden de magnitud.
- Otro efecto del incremento de frecuencia es que, dada la elevada masa de
los iones, éstos pennanecen lo suficientemente inmóviles como para que
sea despreciable el bombardeo de los electrodos.
1 II
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La diferencia de movilidad entre los portadores se traduce en una característica
1(V) como la que se representa en la figura 2.9.
Figura 2.9. Aparición de la tensión negativa pulsada en el cátodo RF.
Aparece un exceso de la corriente electrónica respecto a la corriente iomca.
Durante el semiperiodo positivo, se atrae hacia el electrodo una gran cantidad de
electrones negativos, mientras que en el semiperiodo negativo, la densidad de
iones es baja. Si el electrodo se acopla capacitivamente a la fuente de
alimentación, la imposibilidad de transpone neto de carga hace que se desarrolle
un potencial negativo pulsado en este electrodo [5, 6] (segunda parte de la figura
2.9). El valor medio de este potencial se denomina potencial de
autopolarización, V~, y gracias a él se consigue la pulverización efectiva del
cátodo en RiF. La unión capacitiva se consigue a través del propio blanco, si está
constituido por un material dieléctrico, o mediante un capacitor de bloqueo en
sene, para permitir la pulverización de blancos construidos con materiales
conductores.
La frecuencia a la que aparecen los fenómenos anteriormente descritos se situa
entre 1 y 30 MHz. Al encontrarse dentro de la banda de radiocomunicación, sólo
se permite la utilización de la frecuencia de 13.56 MHz y sus armónicos. En el
sistema aquí empleado, sólo se utiliza 13.56 MHz.
Ignición de descarga Autopolanzación
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La figura 2.10 describe un sistema tipico de pulverización Rl?. Al igual que en el
sistema diodo DC, puede estar constituido por varios cátodos de distintas formas
y tamaños situados a distancia variable del sustrato. En nuestro caso se utilizan
cátodos circulares planos de 100 mm de diámetro a 100 mm de distancia desde el
sustrato.
Figura 2.10. Cámara de pulverización catódica diodo RF: PS,
portasustratos; FA, fuente de alimentación; O, diafragma; B, blanco;
Crf cátodo de radiofrecuencia; Ai, adaptador de impedancias; y
válvula de gases.
Dada la naturaleza de la polarización RE, con el fin de situar apropiadamente en
el cátodo la mayor parte posible de la potencia generada por la fuente, es
necesario ajustar la impedancia de ambos sistemas. La impedancia del cátodo
varia con el tipo y dimensiones del blanco, la presión del gas de descarga, la
posición del sustrato etc. Por consiguiente, se utiliza un dispositivo adaptador de
impedancias constituido por una red de condensadores e inductancias ajustables
de manera automática o manual. Cuando se alcanza la condición de ajuste de
impedancias, se anula la potencia reflejada, y toda la potencia generada se
transmite hacia el sistema.
Las limitaciones en cuanto a los materiales que se pueden utilizar como sustrato
son las mismas que en el caso de procesos diodo DC.
Pulverización magnetrón
El cátodo magnetrón es un perfeccionamiento del cátodo utilizado en la
pulverización diodo clásica, y que permite aumentar la velocidad de depósito.
Este perfeccionamiento consiste en la aplicación de un campo magnético intenso,
perpendicular al campo eléctrico en las proximidades del cátodo, y por tanto
paralelo a su superficie.
Como se ha mencionado anteriormente, una descarga diodo DC se mantiene por
los electrones secundarios eyectados del cátodo como consecuencia del
bombardeo iónico. Los electrones que no chocan con moléculas de gas, se
alinean con el campo eléctrico (perpendiculares al cátodo), y finalmente son
captados por el ánodo (figura 2.1 la). En un sistema magnetrón, en las
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proximidades de la superficie del blanco, se superpone al campo eléctrico
existente, un campo magnético perpendicular. De este modo, los electrones
describen trayectorias helicoidales alrededor de las lineas del campo magnético, y
aumentan considerablemente las posibilidades de ionizar moléculas de gas en las
proximidades del cátodo.
(+)
B e
(-)
b
(-)
a
Figura 2.11. Principio del efecto magnetrón; a, sistema diodo; 1’,
cátodo magnetrón
La eficacia de ionización de los electrones secundarios emitidos por el cátodo
crece al alargar sus trayectorias. El aumento de densidad iónica se produce en
una zona próxima al blanco, donde los iones tienen más posibilidades de ser
atraidos por el cátodo. Las consecuencias más inmediatas son el aumento de
velocidad de depósito, y la posibilidad de disminuir la presión de trabajo.
Las velocidades de depósito pueden llegar a ser 50 veces superiores a las que se
obtienen en los procesos diodo a igualdad de las otras condiciones. La
disminución de la presión mínima de trabajo, hace que sea posible realizar
pulverizaciones magnetrón en DC a presiones de 10~ mbar.
Generalmente se distinguen dos tipos de cátodos magnetrón [1], en fUnción de su
forma geométrica: magnetrones planos (circulares y rectangulares) y
magnetrones cilíndricos (en barras o magnetrones cilíndricos huecos, tambien
llamados postmagnetrones). En nuestro caso se han utilizado magnetrones
planos, bien rectangulares o circulares, constituidos por imanes permanentes, los
cuales, dada su disposición, producen un campo inliomogéneo paralelo a la
superficie del cátodo. El máximo de la componente transversal está comprendida
entre 200 y 500 Oe, y el mínimo de intensidad, alrededor de 80 ó 90 Oe. La
inhomogeneidad del campo magnético se traduce en una inhomogeneidad en el
rendimiento de pulverización a lo largo de la superficie del blanco, y por lo tanto
en el desgaste desigual del mismo. Como se comentará más adelante, este
fenómeno cobra especial importancia en el caso de blancos compuestos. Un caso
importante en la técnica magnetrón se presenta a la hora de pulverizar materiales
que son magnéticos a temperatura ambiente. Si el espesor del blanco es
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demasiado grande, las lineas de campo del magnetrón se ciegan a través del
propio blanco, con lo que se disminuye, e incluso se anula, la eficacia del mismo.
Si se reduce demasiado su espesor, debido a la inhomogeneidad de desgaste, se
corre elpeligro de perforar elpropio cátodo durante la pulverización.
Los materiales magnéticos más utilizados en los cátodos magnetrón son ferritas
de bario, Alnico o imanes de tierra rara. Estos últimos, al poseer un elevado
campo coercitivo y producto energético máximo, saturan los blancos magnéticos,
y son capaces de mantener un campo suficientemente alto delante del blanco.
La refrigeración de un magnetrón es fundamental, debido a la cantidad de
potencia eléctrica que se disipa en forma de calor. Sólo una pequeña parte de la
energía que proviene del bombardeo iónico se emplea en la eyección de átomos.
Dada la inhomogeneidad en la distribución del campo magnético, el bombardeo
iónico y la producción de calor se concentra en ciertas zonas del blanco.
2.1.6 Obtención de compuestos y inulticapas
Uno de los campos de aplicación principales de las técnicas de pulverización
catódica es el depósito de materiales compuestos. En esta técnica, la composición
de la capa pulverizada es generalmente la misma que la del blanco. Esto es en
general válido incluso cuando los rendimientos de pulverización de algunos de los
constituyentes son diferentes. Al iniciarse la pulverización del material
compuesto, el constituyente con mejor rendimiento es eyectado de forma
preferente. Así, se forma en la superficie del blanco una capa de composición
diferente, pobre en la especie de más alto rendimiento. De esta forma, se reduce
la proporción de esta sustancia que se pulveriza, restableciendose la composición
inicial.
Pulverización dfrecta de la aleación
Esta técnica se utiliza para la fabricación de aleaciones de diversas
composiciones, como NiCr, Permalloy, FeB, etc. Cuando se realiza un proceso
de pulverización de este tipo, es importante el control de la temperatura del
blanco y de la tensión de polarización. Si uno de los constituyentes de la aleación
es demasiado volátil (como ocurre en el caso del latón, constituido por a y Cu),
puede producirse su evaporación, lo que dará lugar a una pérdida de la
proporción en la capa depositada respecto a la composición del blanco. Por otra
parte, puesto que el aumento de rendimiento con la tensión aplicada no es igual
para todos los materiales, variaciones de la tensión de polarización pueden
conllevar cambios demasiado grandes de los rendimientos de polarización de los
elementos del blanco.
Blancos compuestos
En este caso, el blanco está dividido en diferentes partes, constituida cada una de
ellas por uno de los elementos de la aleación final, en lugar de por una aleación
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homogénea como en el caso anterior. La composición de la muestra final
depende de la superficie de cada una de las distintas zonas, y del rendimiento de
pulverización de cada uno de los elementos. Si además se utiliza un sistema
magnetrón, 1 que implica que la eficiencia de la pulverización no va a ser
demasiado homogénea a lo largo de la superficie del blanco, es también muy
importante la posición relativa de los distintos elementos.
Los blancos compuestos se fabrican de diferentes modos. Los más sencillos
consisten en soldar o pegar el elemento mas escaso sobre un blanco del otro
material [7]. En casos más elaborados, el blanco del material principal está
constituido por una serie de hoquedades donde se disponen piezas de distintos
materiales según la composición y proporciones que se deseen en el depósito [8]
Copulverización de constituyentes
Consiste en pulverizar separadamente cada uno de los constituyentes del
depósito. Como cada elemento es polarizado independientemente, se puede llegar
a tener un gran control sobre la composición de la película, mediante la aplicación
de diferentes tensiones a cada uno de los blancos.
Pulverización alterna
Este modo de deposición se utiliza tanto para la obtención de aleaciones, como
sólidos granulares o multicapas. Se pulveriza cada uno de los componentes
independientemente durante un cieno tiempo. La alternancia del depósito se
puede conseguir de diversas formas: eléctricamente, mediante la polarización
alternada de los diferentes blancos, o bien mecánica a través del desplazamiento
del sustrato sobre los diferentes blancos o mediante el ensombrecimiento de los
mismos.
El diferente tiempo durante el cual se está depositando cada uno de los elementos
puros, supone la obtención de uno u otro tipo de material. Así, si el tiempo es
inferior al necesario para el crecimiento de una monocapa atómica, la película
resultante será la aleación de los constituyentes, o la obtención de un sólido
metaestable o granular si éstos son inmiscibles (normalmente se requiere algún
tipo de tratamiento térmico [9]. Cuando el tiempo de depósito es superior, se
obtiene un material con alternancia composicional abrupta y de pequeño periodo
espacial en la dirección de crecimiento. Este tipo de material, conocido como
multicapa, se obtuvo por primera vez con constituyentes metálicos en 1980 [10].
2.2 Magnetómetro de Muestra Vibrante (VSM)
El momento magnético de sustancias ferromagnéticas se mide mediante multiples
técnicas experimentales, tanto directas como indirectas [11]. Entre estas ultima%
las más comunes son las técnicas de difracción de neutrones, resonancia
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ferromagnética, efecto Hall ferromagnético, efecto Móssbauer, etc. Entre las
técnicas de medida directa se suele estableceruna división en dos grupos:
- El primero está constituido por las técnicas basadas en la medida de la
fuerza ejercida sobre la muestra por un campo magnético inhomogéneo;
ejemplos de este grupo son la balanza de Faraday o el magnetómetro de
torque.
- El segundo grupo incluye aquellos métodos basados en la medida del
voltaje inducido en un sistema de bobinas de detección, cuando varía el
flujo magnético que las atraviesa. Esta variación de flujo puede deberse a
cambios en el campo magnético aplicado a la muestra, y por lo tanto a
cambios en su imanación (fUndamento del método balístico), o bien a
variaciones de la posición del especimen con respecto a las bobinas de
detección (principio de fUncionamiento de los magnetómetros de
extracción, del magnetómetro de muestra vibrante y del magnetómetro
SQUID).
La naturaleza fisica del voltaje inducido en el sistema de bobinas captoras, podría
también utilizarse como criterio de clasificación. Así, en los magnetómetros de
extracción y en los de muestra vibrante, la ley de Faraday establece que, al variar
temporalmente el flujo magnético que atraviesa el circuito constituido por las
espiras, aparece una fuerza electromotriz que depende de la magnitud del flujo
magnético, y de la velocidad de variación de dicho flujo. En los magnetómetros
SQUID, el circuito de detección está constituido por una o varias espiras
superconductoras, en cada una de cuales se inserta una o vanas timones
Josephson. Al variar el flujo magnético a través de estas espiras, en virtud de un
efecto de interferencia cuántica superconductora, aparece una corriente eléctrica
en el circuito que se relaciona con el flujo que lo atraviesa.
El magnetómetro de muestra vibrante recibe este nombre del método que emplea
para realizar la medida: se hace vibrar la muestra en dirección vertical mediante
un dispositivo similar a un altavoz. La muestra imanada por efecto de un campo
magnético aplicado, induce un voltaje en un sistema de bobinados secundarios
situados a ambos lados de la muestra. Esta señal se amplifica y se compara con la
producida por un imán de calibrado situado entre un sistema de bobinas
detectoras similar. Esta señal se denomina señal de referencia. El voltaje de salida
es proporcional al momento magnético del especimen.
Durante la relización del trabajo experimental presentado en esta memoria, se ha
empleado un magnetómetro LDJ modelo 9600 cuyo esquema de medida se
representa en la figura 2.12 [12].
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Figura 2.12. Representación esquemática del modo de operación del
Magnetómetro de Muestra Vibrante.
En este sistema, la medida del voltaje inducido en el sistema de bobinas
detectoras se realiza mediante el uso la técnica de detección síncrona, también
conocida como detección sensible a la fase. Ésto se lleva a cabo mediante el uso
de un amplificador “lock-in” (ALI), el cual realiza dos funciones básicas. La
primera de ellas es detectar sincronamente el voltaje inducido en el bobinado
secundario, proporcional al momento magnético de la muestra. Este voltaje es
amplificado mediante un filtro de ganancia seleccionable en cinco décadas. Cada
uno de estos intervalos de amplificación corresponde a un rango de medida de
momento magnético diferente, y que se extienden desde 0.01 hasta 100 esnu.
Como referencia se utiliza la señal generada por un imán permanente que oscila
solidario con la muestra. La señal procedente de los bobinados de medida se
amplifica sólo en su componente flundamental, que es la frecuencia de oscilación.
Una vez amplificada, la señal se demodula para producir un nivel continuo. Esta
técnica permite la detección de señales extremadamente pequeñas a la vez que se
conserva una alta relación señal-ruido.
La segunda de las fUnciones que realiza el Ah es amplificar la señal de referencia
que proviene del imán permanente, y mediante un sistema de realímentación
negativa, controlar de manera precisa la amplitud y frecuencia de vibración de la
muestra. A este sistema de control realimentado se le denomina control de
ganancia automático. De esta manera todas las medidas se realizan con la misma
Bleci,oim¡in
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frecuencia y amplitud de oscilación independientemente de las características de
peso o masa de la muestra.
A través de sencillas consideraciones matemáticas, se puede mostrar que la señal
de salida del magnetómetro es proporcional, además de al momento magnético
del especimen, a la frecuencia y amplitud de la vibración. Se considera el
especimen que se está midiendo, como un dipolo magnético de valor m. Si se
asume que la velocidad que se imprime a la muestra durante la vibración sólo
tiene componente en la dirección z, y que consta de un solo armónico a la
frecuencia de oscilación, se inducirá un voltaje en estas bobinas en virtud de la ley
de Faraday. Conocido el número de vueltas y la sección de las bobinas, la
distancia entre éstas y la muestra, y la frecuencia y amplitud del movimiento, el
voltaje inducido será sólo representativo del valor del momento m de la muestra.
El amplificador que gobierna el movimiento de la muestra, utiliza la señal de error
procedente de la realimentación para rectificar el movimiento del motor de
vibración y, en consecuencia, el movimiento del imán de referencia y de la
muestra.
Con este sistema, es posible medir momentos magnéticos del orden de ío-~
e.nru. con niveles aceptables de ruido y haciendo uso de constantes de tiempo
del amplificador “lock-in” del orden de un segundo.
Otro aspecto importante en el fUncionamiento de un VSM es el sistema de
control del campo magnético aplicado. En nuestro caso, el campo se aplica
mediante un electroimán alimentado por una fuente de alimentación LDJ 9300. El
electroimán y la fuente de alimentación, combinados con un gaussímetro de
efecto Hall, forman un lazo de realimentación que produce un campo preciso y
regulado, independiente de fluctuaciones de la línea, remanencia o no linealidad
del núcleo, y otras condiciones que desvirtúan a los sistemas de lazo abierto. El
campo magnético máximo accesible a temperatura ambiente con este sistema es
de 2.5 tesla.
2.2.1 Operación a temperaturas superiores a la ambiente
Con el fin de llevar a cabo experimentos de caracterización magnética a
temperaturas superiores a la ambiente, se acopla al magnetómetro un sistema de
calefacción de la muestra, que permite la medida hasta un límite aproximado de
6500 C. En primer lugar, para la instalación de este sistema se necesita un mayor
espacio en el entrehierro del electroimán que para el sistema de temperatura
ambiente. Esto se traduce en que el mayor campo magnético accesible para las
medidas con temperatura es de 1 tesla en lugar de los 2.5 tesla de los que se
dispone a temperatura ambiente.
En la figura 2. 13 se esquematiza el diseño del sistema de calefaccion.
Básicamente consiste en una resistencia bilMar de material no magnético (una
aleación de Cr-Ni), arrollada sobre un tubo que hace las veces de cámara
portamuestras. Todo el conjunto está en el interior de un tubo concéntrico con el
anterior, y el espacio entre ambos constituye la cámara de la resistencia.
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Van ulla portamuestras
Muestra
Cámara de la muestra
Figura 2.13. Representación esquemática del dispositivo de medida a
alta temperatura, acoplado al Magnetómetro de Muestra Vibrante.
Algunas de la dimensiones representadas están exageradas.
En la cámara de la resistencia se hace vacio mediante una bomba rotatoria con el
fin de preservar la resistencia de los efectos de las altas temperaturas. En la
cámara de la muestra se mantiene un flujo de argón para evitar oxidaciones en Ja
muestra. La muestra se fija a la varilla de alúmina mediante un cemento de alta
temperatura. La resistencia del horno se alimenta mediante un auto-
transformador, y la temperatura se controla mediante un termopar situado
próximo a la muestra. La corriente que fluye por la resistencia apenas induce
campo magnético, al compensarse los efectos de cada una de las ramas del hilo
bilMar.
Como se describirá en capítulos posteriores, este sistema de alta temperatura se
ha usado fundamentalmente para determinar diferencias en temperaturas de Curie
en el Ni del orden de decenas de grados. A fin de comprobar la precisión que
proporciona este dispositivo, se midió la dependencia con la temperatura del
momento magnético de una esfera patrón de Ni, SRM 772. En la figura 2.14 se
Argon —
Cabeza vibradora
Vacio
Resistencia b<filar
Termopar
Camara del horno
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presenta esta curva junto con su derivada frente a la temperatura. La temperatura
de Curie medida es de 3550C, y la T~ nominal de este estándard es de 354.20C.
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Figura 2.14. Dependencia con la temperatura de la imanación de
saturación de una esfera estñndard de Ni. La línea discontinna
representa la derivada ftente a la temperatura. La temperatura de
Curie medida es de 3550 C.
2.3 Difracción de rayos X
Una propiedad fundamental de toda onda, y en particular de las ondas
electromagnéticas, es la difracción. Este fenómeno cobra su verdadera
importancia cuando la longitud de onda de la radiación, es del mismo orden que
las dimensiones del obstáculo o rendija difractadores. Así, la radiación adecuada
para el estudio de la periodicidad atómica de los sólidos, debe tener una longitud
de onda del orden del espaciado atómico típico, esto es, una longitud de algunos
amstrongs (la-lo m). Esta parte del espectro electromagnético es conocida como
rayos X.
El método general de operación de un sistema de difracción de rayos X (XRD),
consiste en un haz de radiación emergente de un tubo de rayos X, que se hace
incidir sobre la muestra a analizar. La radiación difractada, que presenta máximos
de intensidad para ciertos ángulos entre el haz incidente y la muestra, se recoje
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mediante un detector. Este fenómeno es descrito por la ley de Bragg [13]: sea
la distancia interplanar de la familia de planos (hkl), y 2 la longitud de onda
de la radiación utilizada. Entonces, el ángulo 9 entre el haz incidente y la fhmilia
de planos (bid) para el que aparecerá máximo de difracción, verificara:
2d(hM)senO= n2 (2.1)
donde n representa el orden de difracción.
En la realización de los difractogramas de este trabajo, se ha empleado
difractómetro de polvo SIEMENS D-5000, que utiliza la radiación Ka del Cu (2
= 1.5418 A) y monocromador de grafito. El método de polvo es especialmente
versátil, puesto que no precisa de muestras monocristalinas (a diférencia de otros
métodos como el del cristal giratorio o el método de Laue, que son indicados
para el estudio de monocristales únicos) [14]. La radiación monocromática incide
sobre la muestra policristalina, y cada ciistalito individual difracta cuando su
orientación es tal, que contiene planos que forman con elhaz incidente un ángulo
que satisface la ley de Bragg. El tubo emisor de rayos X permanece fijo y,
mientras el portamuestras gira un ángulo 9, el detector gira un ángulo 29 (Fig
2.15). De esta forma, el detector y el tubo de radiación se mantienen siempre en
posición especular respecto al portamuestras. Cuando el ángulo O sea tal que
verifica la ley de Bragg para la familia de planos (bid), el detector recogerá
intensidad procedente de aquellos cristales cuyos planos de la familia (bid) sean
paralelos al plano del portamuestras.
Para la identificación de las fases a través del diagrama de difracción, se compara
la posición y relación de intensidades de los máximos de difracción con los
valores tabulados en la base de datos ASTM. A pesar de que el método de polvo
se aplica fimdamentalmente a muestras policristalinas y orientadas al azar, la
aparición de máximos con intensidades relativas distintas a las consignadas en las
fichas ASTM, indica la presencia de texturas o crecimientos preferenciales de la
dirección correspondinte a ese máximo de difracción, a lo largo de la
perpendicular al plano del portamuestras.
La relación (2.1) se veriflca exactamente sólo cuando nos encontramos en las
condiciones ideales de Bragg. Esto ocurre cuando las cristales de la muestra son
suficientemente grandes (tamaño lineal típico superior a 1000 A), se encuentran
libres de tensiones y la radiación incidente es exactamente monocromática. Las
desviaciones respecto a estas condiciones ideales, tienen como consecuencia un
ensanchamiento de los picos de difracción. Este ensanchamiento de los picos se
cuantifica con la medida de la anchura del máximo a mitad de su altura, 2(A~. A
continuación se discute brevemente el ensanchamiento de los máximos de
difracción debido al dispositivo experimental y a la naturaleza del material
analizado, en concreto al tamaño de los cristales.
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Ensanchamiento debido al dispositivo experimental Aparece como
consecuencia de la divergencia del haz, del tamaño de las lentes y del
ensanchamiento natural de la radiación incidente. Se puede estimar su efecto
sobre el diagrama de difracción utilizando una muestra patrón, con un tamaño
cristalino superior a 1000 A y libre de tensiones internas. Se admite que, por las
características de la muestra no se debería producir ensanchamiento en los picos,
y por lo tanto, el ensanchamiento que aparezca se debe a efectos del instrumento.
51 tron’Así, se denota este ensanchamiento debido al aparato como 2(A ®pa el
ensanchamiento debido a la naturaleza de la muestra se puede estimar a partir del
ensanchamiento experimental a través de la siguiente relación [15]:
2(A9)m=ú~ = J2(A0~t;j,,eai 2(A9)~~61, (2.2)
Ensanchamiento debido al tamaño de los cristales. El cumplimiento estricto de
la ley de Bragg, daría lugar a diagramas de difracción formados por lineas o
“deltas de Dirac”, esto es, sólo habria intensidad difractada cuando el ángulo O
verificara exáctamente la relación (2.1). En la deducción de esta relación se parte,
como premisa inicial, de que la periodicidad cristalina se extiende hasta el infinito
[13]. Cuando se considera el tamaño finito del dominio de coherencia cristalino,
las lineas de difracción se convierten en funciones picudas (similares en aspecto a
gaussianas). En esta situación finita, no sólo existe difracción para los ángulos
que verifican exactamente la ley de Bragg, sino que hay difracción en un estrecho
intervalo alrededor de ellos. La anchura del pico a mitad de altura A(20 se puede
correlacionar con el tamaño del dominio de coherencia cristalina (tamaño del
cristal), ~, a través de la fórmula de Scherrer [15], que viene dada por:
0.92 (2.3)
A(2®cosO
donde 2 es la longitud de onda de la radiación y O es la posición angular del
máximo de difracción.
De la relación de Scherrer se puede deducir lo que ocurre cuando se realiza un
experimento de difracción de rayos X en una substancia amorfa.
Estructuralmente estos materiales se caracterizan por la ausencia de orden
cristalino a largo alcance, o expresado de otra forma, el dominio de coherencia
está, a grandes rasgos en el orden del nin. Asi la anchura del “pico” de difracción
será del orden de decenas de grados. En este tipo de materiales, la difracción de
rayos X se emplea para determinar su grado de amorficidad y la transición al
estado cristalino.
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Figura 2.15, Trayectoria del haz de rayos X en la configuración 0/20.
2.3.1 Difracción de rayos X en multicapas
Desde la fabricación de los primeras estructuras metálicas en forma de multicapa
[10], se ha utilizado la difracción de rayos X como técnica de caracterización, no
solo de los materiales que constituyen la muestra, sino de la misma estructura de
la multicapa. De esta forma, se definen tres longitudes características en una
multicapa: (i) la longitud de onda de la modulación A, que es la anchura de la
estructura composicional que se repite, (II) el parámetro de red de los materíales
constituyentes, y (iii) la longitud de coherencia estructural 4, definida
antenormente
Los perfiles de difracción en la configuración 9/29, se dividen comunmente en
dos regiones [16], bajos ángulos (=l5~) y altos ángulos (=150). La región de
bajos ángulos es el resultado de la difracción por parte de la modulación química
de las capas. La posición de los picos viene dada por (17]:
srn2a (II (2.4)
donde O es el ángulo de la posición del pico, n el orden de difracción, 2 la
longitud de onda de la radiación X, y 1-8,, es la parte real del índice de
refracción promedio de la superred. El valor de ¿5, es típicamente ~3x10-5, así
que unicamente aparece alguna desviación respecto a la ley de Bragg para valores
de 29inferiores a 30 cuando se usa la radiación del Cu.
El aspecto de la región de altos ángulos del diagrama de difracción depende
fundamentalmente de la longitud de coherencia estructural en la dirección de
crecimiento. Si 4CA, la posición de los picos corresponde a los espaciados
atómicos de los materiales constituyentes. Esto ocurre cuando las láminas son
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muy gruesas, cuando uno de los materiales es amorfo, o bien en multicapas con
gran desacoplo de los parámetros de red. Si =A,los picos de la superred se
observan en posiciones determinadas por la ecuación (2.5):
sin~9 1 n
2 (2.5)2 dA
donde n es el orden del satélite alrededor del pico de Bragg principal y
d =A/(NA+NB), con NA y 1% el número de planos atómicos de los materiales A y
B en una bilámina. Por conveniencia, los picos a altos ángulos se suelen indexar
alrededor de la constante de red promedio d. Las únicas magnitudes que se
pueden determinar directamente de las posiciones de los picos son d y A. Para
obtener los parámetros de red de los materiales constituyentes, se requiere el
modelado de la multicapa [16].
2.4 Dependencia con la tensión de la susceptibilidad inicial
El análisis de la dependencia de la susceptibilidad inicial con la tensión se ha
empleado en numerosas ocasiones para determinar la magnetostricción de
saturación en muestras con imanación isotrópica, anisotropia magnética umforme
y perfecto alineamiento de ejes ficiles, y por último, cuando el signo de la
magnetostricción es positivo, en materiales que presentaban anisotropía
perpendicular al plano de la muestra [18,19].
En la referencia [19] encontramos el caso general de una muestra ferromagnética
larga (en forma de cinta, hilo o película), que posee una anisotropía uniáxica
K~sin~, con K~ negativo, sometido a una tensión de tracción va lo largo del eje z.
Bajo tensión nula o lo suficientemente pequeña, la imanación de la muestra yace
en un plano perpendicular al eje z.
Cuando se aplica un campo magnético H a lo largo del eje z, la energia libre F del
sistema se puede expresar de la siguiente manera:
F=.F— Kcos2~ — ,u0M~Hcos~ (2.6)
donde M5 es la imanación de saturación, H el campo aplicado y K incluye la
anisotropía uniáxica K~ y la inducida por la tensión o K = K~ +(X)Aa.
De la mininiización de la energia con respecto al ángulo ~ se obtiene la expresión:
Ksin(2#) + p0M.Hsin<b = 0 (2.7)
una variación del campo aplicado di], producirá una rotación de la imanación d#,
tal que: u0M8Hcos~ d~ + .u0M.sin# dH = —2Ksin(2q5)dq3 y,
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__ -p0M~sin~
di ~u0M~Hcos~+2Kcos(2~) (2.8)
Finalmente, la susceptibilidad ~ viene dada por:
c
9cos~ p
0M~
x=M, OH p0M~Hcos0 +2Kco<2~) (2.9)
Cuando rn/2, se obtiene la expresión clásica dada por Becker y Dóring [20]:
~ 2K~+3,o- (2.10)
De este resultado, es posible obtener la magnetostricción de saturación a partir de
la dependencia con la tensión del inverso de la susceptibilidad:
(2.11)8Ocr’
y la constante de anisotropía uniáxica, a partir de la ordenada en el origen de ,y
“‘~ Z’(a=o) (2.12)2
Las expresiones 2.11 y 2.12, son válidas para muestras con magnetostricción
isotrópica y anisotropia uniforme. Un análisis de lo que ocurre en un sistema con
dispersión de ejes ficiles de anisotropía local se realiza en el Apéndice de esta
memo na.
2.5 Microscopia Electrónica de Barrido (SEM)
Durante la realización del trabajo objeto de esta memoria se han utilizado algunas
de las técnicas de la Microscopia Electrónica de Barrido (SEM) como técnicas
complementarias de caracterización de muestras. En concreto, se ha utilizado
para estimar el espesor y composición de las diversas películas delgadas y
multicapas. Para esto se han utilizado los equipos del Centro de Microscopia
Electrónica de la Universidad Complutense, y del Departamento de Ciencia de
Materiales de la Universidad de Cambridge.
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Básicamente, el microscopio electrónico está constituido por el filamento emisor
del haz de electrones, un sistema acelerador de los electrones (hasta energías de
30-40 kV, y una serie de lentes magnéticas que dirigen y condensan el haz.
Además, en los sistemas de barrido, otro conjunto de bobinas deflecta el haz con
el fin de barrer la superficie de la muestra.
La incidencia de los electrones acelerados sobre la muestra da lugar a una sene
de procesos que proporcionan diferente tipo de información sobre la misma.
Algunos de ellos son retrodispersados, y otros ionizan los átomos del material,
dando lugar a la emisión de electrones secundarios, electrones Auger, radiación
X, etc.
Con los electrones secundarios emitidos, es posible construir un imagen de
contraste topográfico de la superficie de la muestra.
Cuando lo que se analiza es la radiación X procedente de la muestra como
consecuencia de la interacción con el haz, podemos conocer la composición
cuantitativa del material con una precisión aproximada del 1% en composición
atómica para compuestos binarios. En el microanálisis de rayos X se utilizan
fundamentalmente dos técnicas de detección. El primer método consiste en el
análisis de la longitud de onda de los fotones emitidos y se conoce como WDS
(espectroscopia por dispersión de longitudes de onda, Wavelength Dispersion
Spectroscopy). La longitud de onda de los fotones se determina a partir de la
difracción del fotón al incidir sobre un cristal de espaciado conocido. El segundo
método, que es el usado en las medidas que aquí se presentan, se conoce como
EDE (espectroscopia por dispersión de energía, Energy Dispersion
Spectroscopy). Consiste en el análisis de la energía del fotón de X, que se
determina a partir de la ionización que produce al incidir sobre un monocristal
semiconductor. Este método es el más utilizado en la actualidad, aunque presenta
la limitación de detectar con dificultad elementos con número atómico inferior al
del boro. En general, la realización precisa de un análisis cuantitativo de la
composición de una muestra requiere el uso de una serie de correcciones debidas
al efecto del número atómico, absorción y fluorescencia de rayos X, etc., asi
como la utilización de patrones de elementos puros o de composición conocida.
2.6 EXAFS
Con este nombre es conocida una de las técnicas espectroscópicas de absorción
de rayos X [21]. La palabra EXAFS es un acrónimo de la expresión en inglés
Extended X-ray Absorption Fine Structure. Los átomos exhiben espectros de
absorción de rayos X del mismo modo que dan espectro de emisión. Provienen
de la ionización y transiciones permitidas entre capas electrónicas. Las energías
puestas en juego en estas ionizaciones están dentro del orden de los kev, y
dependen ftmdamentalmente del número atómico. En general, las técnicas de
absorción de rayos x, necesitan un haz intenso de espectro continuo, de ahi que
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se usen como fuentes de radiación sincrotrones y anillos de almacenamientos de
particulas.
Otra técnica de absorción relacionada con el EXAFS es la que se conoce como
AEFS (Absorption Edge Fine Structure). Aquí, se examinan con gran resolución
los detalles de la estructura fina en la estructura del eje de absorción. La técnica
EXAES examina la variación del espectro de absorción con la energía (o longitud
de onda) a lo largo de un rango mucho más amplio, que se extiende desde el
propio borde de absorción, hasta una energía de 1 keV mayor. La absorción
muestra generalmente un rizado, conocido como estructura lina de Kronig, del
cual, mediante un apropiado procesado de los datos, se puede extraer
información de la estructura local alrededor del átomo sintonizado, y en especial
información sobre la longitud y naturaleza de los enlaces. El origen del rizado se
relaciona con las propiedades ondulatorias del electrón: los fotoelectrones
iomzados interactúan con los átomos vecinos en el sólido, los cuales actúan como
centros secundarios de dispersión para los fotoelectrones. De esta manera, se
pueden producir interferencias entre ondas dispersadas adyacentes, que influyen
en la probabilidad de absorción de los fotones X incidentes. El grado de
interferencia depende de la longitud de onda de los fotoelectrones (y por lo tanto
de la longitud de onda de los fotones de la radiación X incidente), y de la
estructura local, incluidas las distancias interatómicas, en la región del átomo
emisor. Por lo tanto, el EXAFS es una especie de difracción electrónica in sitie,
en la que la fuente del electrón es el propio átomo que participa en el proceso de
absorción de rayos X. Con el uso de técnicas de transformada de Fourier, es
posible analizar el diagrama de rizado y obtener algo parecido a una flmción de
distribución radial.
Con la técnica de EXAFS se puede determinar la estructura local tanto de
materiales cristalinos como no cristalinos. Por lo tanto, es particularmente útil
para estudiar materiales desordenados, tales como amorfos metálicos, en los que
es diflcil obtener información estructural. El EXAiFS posee una importante
ventaja sobre las técnicas convencionales de difracción de rayos X a la hora de
determinar curvas de distribución radial en materiales amorfos, y es que es
posible sintonizar el eje de absorción de cada elemento presente en la aleación, y
obtener una función de distribución radial parcial para cada elemento.Por el
contrario, la difracción convencional proporciona una única función ponderada
para todos los elementos presentes.
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Capítulo 3
Películas delgadas amorfas de Tb~Feioo..1
3.0 Introducción
Los elevados valores de anisotropía magnética y magnetostricción que presentan
las aleaciones TbFe, tanto en monocristales y policristales, como en forma de
aleaciones amorfas, hacen que éstos materiales sean objeto de un activo estudio
desde comienzos de los años 70 [1,2]. El origen de estas propiedades magnéticas
es la combinación de tres factores:
- El campo cristalino asfrrico[cw1J que actúa sobre las posiciones del Tb.
- El intenso acoplamiento spín-órbita caracteristico de las tierras raras.
- La distribución asférica de carga en las órbitas 4fde las tierras raras (L!=0)
Figura 3.1. Representación esquemática del origen de la anisotropía
magnética.
A lo ¡argo de este capitulo, se utilizará el término asférico y asfericidad, para designar la
simetria no esférica del campo cristalino y los orbitales atómicos.
Entorno eléc¡rico asférico
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En la figura 3.1 se representa esquemáticamente el origen microscópico de la
anisotropía magnética. La asfericidad del orbital atómico que posee momento
magnético, junto con la asfericidad de su entorno, hace que, por interacción
culombiana, exista al menos una orientación de equilibrio en la que permanece
fija la órbita. Si además, la interacción spín-órbita es grande, al quedar fijado el
orbital electrónico en una determinada orientación, también lo hará su momento
magnético.
Una excelente revisión de las propiedades magnéticas y magnetoelásticas de los
compuestos cristalinos de tierras raras y metales de transición, se puede encontrar
en[l].
Tal y como se apunta en el capítulo anterior, también en aleaciones amorfas de
esta composición, y en forma de película delgada, se encuentran elevados valores
de magnetostricción, y lo que quizá es más sorprendente, la presencia de una
importante anisotropía magnética perpendicular al plano de la película. Esta
anisotropía perpendicular en aleaciones amorfas de Tierra Rara y Metales de
Transición (IR-MT), fue observada por primera vez por Chaudhari, Cuomo y
Gambino [2] en películas delgadas de Od-Co crecidas mediante pulverización
catódica.
Desde la fabricación de las primeras de estas aleaciones, han sido numerosos los
trabajos científicos que se han dedicado a su estudio. Una de las principales
razones para ello ha sido, apane de sus propiedades magnetoelásticas, su
aplicación como material de soporte en la grabación magneto-óptica. Sin
embargo, el origen último de la aparición de la anisotropía magnética
perpendicular al plano de la película, aún no se ha determinado por completo.
Son numerosos los modelos que se han propuesto con el fin de explicar esta
propiedad en películas amorfas como las de TbFe. Debido a la gran diversidad de
modelos existente, se emplea una gran variedad de términos para discutir la
anisotropía de estos compuestos. Puesto que la mayor parte de la anisotropía en
las películas amorfas de TbFe tiene su origen en la interacción del campo
eléctrico local con la nube 4f de los átomos de Tb, su magnitud refleja la
asfericidad eléctrica de su entorno. Esta distribución asférica de la carga, que se
pone de manifiesto en diversas magnitudes macroscópicas, se expresa en
términos de diferentes anisotropías locales. Atendiendo al origen microscópico de
esta asfericidad, se pueden establecer cuatro clases de anisotropía: anisotropía
anelástica (AA), intrínseca (Al), ordenamiento de pares de especies atómicas
(AOP) y anisotropía magnetoelástica (AME).
Podemos agrupar dentro de tres tendencias los modelos que se han propuesto
para dar cuenta de la anisotropía perpendicular de las películas amorfas de TbFe,
las cuales se enumeran a continuación:
- El proceso de crecimiento favorece la aparición de una ordenación de
pares. Esta ordenación es la que induce la anisotropía perpendicular
(AOP). Este mecanismo fue propuesto por primera vez por Gambino y
Cuomo [3].
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- Suzuki, Haimovich y Egami [4], propusieron la distorsión anelástica del
entorno atómico de la tierra rara como causa de la anisotropía, (AA).
- En tercer lugar, algunos autores proponen que la estructura de las
películas amorfas consiste en unidades nanocristalinas con un tamaño
demasiado pequeño para que se detecten mediante difracción de rayos x.
Análisis de las distribuciones de pares, parecen mostrar un orden a corto
alcance que puede ser característico de estructuras nanocristalinas de Fe
bcc, con un tamaño aproximado de 1 mn con átomos de It en posiciones
de la red de Fe [5]. También Mergel et aL en la referencia [6] sugieren
que durante el crecimiento se forman planos hexagonales con el eje fácil
perpendicular al plano de la película. Se trataría pues de una anisotropía
intrínseca (Al).
Recientemente, estudios espectroscópicos de absorción de rayos x (técnica
normalmente conocida como EXAFS, que es el acrónimo de la expresión inglesa
Extended X-ray Absorption Fine Structure) en películas amorfas de TbFe,
muestran la existencia de una anisotropía estructural fuertemente correlacionada
con la anisotropía magnética. Estos estudios se encuentran en [7, 8 y 9]. El
análisis de estos resultados, conduce a los autores a sugerir la existencia de una
distribución anisótropa de los pares de las especies atómicas de la aleación. Así,
se encuentra diferente densidad de enlaces de un determinado tipo en las
direcciones paralelas que en la dirección perpendicular al plano de la película.
3.1 Preparación y tratamiento de las muestras
Las películas delgadas de Tb~Feio~~ utilizadas en los diversos experimentos que
se describen a lo largo de este capitulo, se han obtenido en forma amorfa
mediante la técnica de pulverización catódica. Se han fabricado en un amplio
rango de composiciones, 0. l<x<zt0.5, con el fin de estudiar la dependencia de sus
propiedades estructurales y magnéticas con la composición.
Una primera serie de muestras, sobre la que se ha llevado a cabo la mayor parte
de la caracterización estructural y magnética, se ha fabricado en el Departamento
de Ciencia de Materiales y Metalurgia de la Universidad de Cambridge. Una
segunda serie, se ha fabricado en el Instituto de Magnetismo Aplicado,
Laboratorio ‘Salvador Velayos”
Primera serie
La composición de las películas que forman parte de esta primera serie, varía en
el rango 0. 1Cx’Z0.45. Se han depositado a temperatura ambiente mediante un
sistema de pulverización catódica magnetrón en continua. Las condiciones del
sistema permitían la obtención de ultra-alto vacio como etapa previa a la
deposición (10~ mbar). El sistema de bombeo constaba de una primera etapa de
bombeo con rotatoria y una etapa secundaria de bombeo con difusora. Durante el
depósito, el gas de descarga era Ar, a una presión controlada alrededor de 2x10
2
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mbar. La potencia de deposición era, en todos los casos, de 40 W. La distancia
entre el blanco y el sustrato era de 37 mm. En estas condiciones, el rendimiento
de pulverización era de aproximadamente 1.1 Ms. Dadas las dimensiones de la
cámara de depósito, la homogeneidad de las películas se aseguraba mediante un
sistema de traslación y rotación simultánea del portasustratos.
Se utilizó un blanco compuesto, formado por una lámina de hierro a la que se
unian, mediante soldadura, láminas de Tb de elevada pureza. La composición de
la película depositada, se controlaba ajustando el área y la posición de las láminas
de Tb sobre el Fe. La influencia de la posición de las láminas de Tb sobre la
composición final de la película, viene determinada por el diferente rendimiento
de pulverización a lo largo de la superficie del blanco. Como se describe en el
capítulo de Técnicas Experimentales, el campo magnético inhomogéneo del
sistema magnetrón impone la inhomogeneidad de rendimiento. La composición
de las películas se determinó mediante la técnica de fluorescencia de Rayos X.
Como sustratos se han utilizado materiales plásticos, tales como Kapton© y
PET© en forma de película de 40 im de espesor. La elección del sustrato se ha
realizado atendiendo a dos factores fundamentales: sus propiedades mecánicas
(plástico de bajo módulo de Young) que permite una posterior caracterización
magnetoelística, y su resistencia a los tratamientos térmicos, a fin de que no sufra
alteración apreciable durante el propio proceso de pulverización, y durante los
posteriores tratamientos térmicos.
El espesor de las peliculas ha sido medido mediante un palpador Talysurf 6. Para
ello, además de sobre el sustrato plástico, se ha pulverizado sobre trozos de oblea
de silicio. Estos eran de forma alargada, con una banda central oscurecida a la
pulverización mediante un recubrimiento metálico; así, se conseguía una película
discontinua con un hueco central de algunos milímetros de anchura. El perfil de
este hueco, medido mediante el palpador, proporciona una medida del espesor de
la película. La figura 3.2 es una reproducción de uno de los registros obtenidos
en la medida de espesor de una de las películas.
- —
--
4- — ,.~
Figura 3.2. Registro obtenido de la medida de espesor de una película
de TbFe. Cada una de las divisiones equivale a 0.2 pm, con lo que el
espesor total de la película es de aproximadamente 0.6 gm.
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Las muestras de las diferentes composiciones que forman parte de esta serie,
fueron sometidas a un proceso de recocido a una temperatura de 1750C durante
30 minutos, en una cámara de vacío a una presión de 106 mbar. Esta
temperatura era lo suficientemente baja para no modificar las propiedades del
sustrato plástico, ni para producir cristalizaciones en la película (como se
comprobó mediante difracción de rayos X). La temperatura de cristalización de
una aleación amorfa de composición Tb40Fe60 se sitúa en 3200 C.
Segunda serie
El rango composicional de esta serie se extiende para x desde 0.1 hasta 0.5. Las
muestras se depositaron a temperatura ambiente mediante un sistema de
pulverización catódica magnetrón de radiofrecuencia. El sistema permitía la
obtención de un vacío previo de aproximadamente l0~ mbar. Para ello se utiliza
una primera etapa de bombeo con rotatoria y una secundaria con turbomolecular.
Como atmósfera de depósito se ha utilizado argán de calidad N-55, a una presión
constante de 5 xl 01 mbar. Durante el depósito se bombeaba continuamente con
rotatoria y turbomolecular. La potencia incidente durante el depósito se mantenía
en 300 W, y la potencia reflejada se mantenía, por medio de la red de impedancia,
en un valor prácticamente nulo. La distancia entre electrodos era de 100 mm.
Figura 3.3. Micrografía electrónica del canto de un trozo de oblea de
Si sobre el que se ha depositado una pelicula de TbFe. La escala
indica que el espesor aproximado de la película es de 1 I.tni.
Para esta serie también se utilizó un blanco compuesto. En este caso, se utilizó un
blanco comercial de Fe (marca CERA Q, de forma circular, de 100 mm de
diámetro y 7 mm de espesor. Sobre este blanco de Fe, se adosaron láminas de Tb
de 0.1 mm de espesor, mediante una resina epoxi conductora de plata. La
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superficie del blanco recubierta de Tb, y la disposición de las láminas,
determinaban la composición final de la película (la cual, también se ha
determinado mediante fluorescencia de rayos X).
Como sustratos se han utilizado PET y obleas monocristalinas de silicio. Las
películas depositadas sobre Si, se han empleado fundamentalmente para la
estimación de los espesores. En este caso, dicha estimación se ha llevado a cabo
mediante microscopia electrónica de barrido sobre el canto de la película (fig
3.3).
3.2 Caracterización estructural
3.2.1 Difracción de rayos X
Se ha hecho uso de la difracción de rayos X con el fin de confirmar la estructura
amorfa de las películas depositadas. Como consecuencia de la propia estructura
del material, ésta es prácticamente toda la información que podemos obtener a
través de esta técnica de análisis. También se ha realizado difracción de rayos X
en las muestras sometidas a tratamientos térmicos. Dicho análisis pone de
manifiesto que los tratamientos aplicados no son lo suficientemente energéticos
como para producir la cristalización de las películas.
cd
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e—
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80 90 100
Figura 3.4. Difractogxama de rayos X de una película de ThFe
depositada sobre Kapton. La ausencia de picos nítidos de difracción
indica la estructura amoifa de la película.
10 20 30 40 50 60 70
20 (grados)
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Los análisis se han llevado a cabo en la configuración 6/20, entre ángulos de 10 y
100 grados. En la figura 3.4 se presenta el diagrama de difracción de una película
de composición Tb21Fe79 depositada sobre Kapton. Las muestras de las demás
composiciones, presentan diagramas similares.
3.2.2 EXAUS
Como ya quedó apuntado en la introducción de este capítulo, numerosos autores
señalan hacia la anisotropía en la orientación de los enlaces, como origen de la
anisotropía magnética perpendicular, en estas películas amorfas. A ésto es a lo
que se llama Anisotropía debida a Ordenación de Pares (AOP). El EXAFS, como
técnica de caracterización estructural capaz de indagar en la naturaleza del
entorno atómico de un determinado tipo de átomo en un material, se ha utilizado
ampliamente en el estudio de películas delgadas con anisotropía perpendicular [7,
8 y 9]
En los experimentos que aquí se describen, lo que se trata de establecer es la
posible existencia de diferencias en las esferas de coordinación de los primeros
vecinos de los átomos constituyentes de la película, cuando se analiza en
direcciones contenidas en el plano de la muestra y en la dirección perpendicular.
A partir de estos resultados, se intenta correlacionar la naturaleza del entorno
atómico con las propiedades magnéticas.
Radiación X
a) plano-polarizada
b)
Figura 3.5. Esquema de algunas de las geometrías utilizadas en la
obtención de los espectros EXAFS, tanto en la dirección
perpendicular (a) como a lo largo del píano de la película (b).
Hacia el detector
Película delgada
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Se han llevado a cabo experimentos de EXAFS en el borde K del hierro y en el
borde L~ del terbio, para muestras Tb~Feio~~, en un amplio rango de
composiciónes (10<Cx<55). Los experimentos han sido realizados por el Dr.
Carlos Prieto en la estación experimental de la línea XAS-3 del anillo de
almacenamiento DCI (Laboratoire pour ¡‘Utilization du Rayonnement
Electromagnétique, Orsay, France). Los datos fueron recogidos a temperatura
ambiente, utilizando dos métodos: transmisión, para tomar el espectro en el
plano, y la técnica de la detección del rendimiento electrónico total, para medir
ambos, el espectro fuera de plano, y una vez más, el espectro en el plano. De esta
forma era posible comparar la señal EXAiFS perteneciente a la totalidad de la
muestra (transmisión), con aquella procedente de la zona mas cercana a la
superficie (rendimiento electrónico total). La figura 3.5 muestra una
representación esquemática de las diferentes geometrías de medida que se han
utilizado.
En la figura 3.6 se muestra un espectro EXAFS típico, correspondiente al borde
K del Fe de una muestra de composición Tb39Fe61. Se representan las curvas
tanto para polarización eléctrica en elplano de la película, como Ibera de plano.
______ en el píano
0.04
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Figura 3.6. Señal
composición Th39Fe61
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de onda (A 4)
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9 10
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A la vista de esta figura, es patente la existencia de una anisotropía en la
distribución atómica entre las direcciones “en el plano” de la película y la
dirección perpendicular
La figura 3.7 representa, en unidades arbitrarias, la magnitud de las
transformadas de Fourier con peso 0 de las señales EXAFS, para las películas de
composición 1’b39Fe61 y Tb9Fe91. Para el caso de las muestras con alto contenido
en Fe (para composiciones Tb,<Feio~x con x entre 30 y 40), la amplitud del
máximo de la transformada de Fourier de la señal EXAFS, es un 30 % mayor
cuando la polarización es Ibera del plano, que para el espectro en el plano. Sin
embargo, en las muestras con bajo contenido en Tb, la magnitud de la
transformada correspondiente al espectro en el plano, es ligeramente mayor
(alrededor del 5%).
en el píano
---- fuerade plano
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Figura 3.7. Transformada de Fourier con peso i~ de los espectros
EXAFS con polarización en el píano y perpendicular a las películas
de composición Th39Fe61 y Tb9Fe91.
En la figura 3.8 se representa la diferencia de amplitud entre los máximos
principales de la transformada de Fourier en el plano y perpendicular, en función
del contenido en Tb. Se observa como la máxima anisotropía entre ambas
direcciones aparece para muestras con un contenido en terbio alrededor del 40
67
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Figura 3.8. Diferencia de amplitudes entre los máximos de la
transformada de Fourier de la señal EXAFS en el piano y
perpendicular.
Los datos del primer máximo de la transformada de Fourier han sido analizados
mediante métodos de ajuste estandarizados, haciendo uso de fases teóricas y
funciones de amplitud calculadas mediante códigos FEFF [10]. La información
contenida en el máximo de la transformada de Fourier centrado en 2 A, se ha
utilizado para estudiar las primeras esferas de coordinación. Se han considerado
tres contribuciones: dos de ellas correspondientes a enlaces Fe-Fe, y una tercera a
enlaces Fe-Tb. Los resultados de los mejores ajustes se presentan en la tabla 3.1
para dos muestras representativas, una con alto y otra con bajo contenido en Tb.
En el espectro “Ibera de plano” de la muestra con alto contenido en Tb, no se
detecta en la transformada ninguna contribución procedente de pares Fe-Tb. En
la tabla se representa la longitud de enlace que corresponde a cada una de las
esferas de coordinación, el número de coordinación y el factor de Debye-Weller.
Longitudes de enlaces Fe-Fe de estos valores aparecen en la literatura, por
ejemplo en superredes de Fe/Ru [11], en las que el hierro presenta estructura
hexagonal. Los factores de Debye-Waller son similares a los del Fe-bcc. Diversos
datos sobre distancias medias entre primeros vecinos en aleaciones amorfas de
TR-MT, obtenidos mediante técnicas diversas se resumen en la referencia [12].
10 20 30 40
%Tb
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Tabla 3.1. Parámetros de EXAFS calculados para los espectros
tomados con la polarización de los rayos X paralela y perpendicular
al plano de la muestra La distancia, el factor de Debye-Waller y el
número de coordinación se representan, respectivamente por d, sy Al.
Muestra Geometría Par 14(A)1 s (A2) N
Tb39Fe61
en-el-plano
Fe-Fe
Fe-Fe
Fe-Tb
2.37
2.53
2.86
0045
0045
0.045
3.78
354
0.34
fiera-de-
plano
Fe-Fe
Fe-Fe
2.428
2.622
0.045
0.045
6.2
1.6
Tb21Fe79
en-el-plano
Fe-Fe
Fe-Fe
Fe-Tb
2.364
2.527
2.863
0.05
0.05
0.05
3.85
3.61
0.33
fuera-de-
plano
Fe-Fe
Fe-Fe
Fe-it
2.364
2.527
2.863
0.05
0.05
0.05
3.85
3.61
0.33
Las conclusiones fundamentales que
de EXAES se resumen en:
- Aparece clara diferencia entre
se desprenden del análisis de los espectros
los espectros EXAFS medidos con la
polarización eléctrica contenida en el plano de la película, y aquellos en
los que la polarización es perpendicular a la misma. Esto se traduce en
una diferencia entre el tipo de enlace en direcciones contenidas en el plano
de la película, y en direcciones perpendiculares. Esta anisotropía de
enlaces se hace más evidente en las aleaciones con alto contenido en
hierro.
- El ajuste de los espectros experimentales indica, para las muestras ncas en
it, una mayor densidad de enlaces del tipo Fe-it en la dirección
perpendicular, que en direcciones contenidas en el plano de la película. En
las muestras con bajo contenido en it, los ajustes no muestran una clara
anisotropía en la distribución de enlaces. Sin embargo, la diferencia de
amplitudes del máximo principal de las transformadas de Fourier “en el
plano” y “perpendicular”, adopta signo contrario en muestras dentro de
uno y otro rango composicional.
3.3 Caracterización magnética
3.3.1 Ciclo de histéresis
Se ha realizado el ciclo de histéresis a temperatura ambiente en todo el rango de
composiciones depositado; de éstos se han obtenido los parámetros magnéticos
más representativos, principalmente imanación de saturación y campo coercitivo,
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tanto antes como después del tratamiento térmico. Dicha caracterización, se ha
llevado a cabo mediante un Magnetómetro de Muestra Vibrante, cuyo
funcionamiento y principales características fueron descritas en el capítulo de
Técnicas Experimentales.
Los ciclos de histéresis se han realizado en dos geometrías, en las que siempre se
mide la imanación de la muestra en la dirección del campo aplicado:
- Longitudinal: Se aplica el campo magnético en elplano de la película.
- Perpendicular: El campo es perpendicular al plano de la película.
De los ciclos en estas dos configuraciones, se pone de manifiesto una de las
propiedades más relevantes de estas aleaciones: para cierto rango de
composiciones, presentan una acusada anisotropía magnética perpendicular al
plano de la película.
Película
Tb,3Fe6,
Temperatura ambiente
-5000 -2500 0 2500 5000
Hintemo(Oe)
Figura 3.9: Ciclos de histéresis longitudinal y perpendicular de la
muestra Tb33Fe67 a temperatura ambiente. Aunque el eje de abcisas
de la figura se corteen ±5kOe, el campo magnético aplicadomáximo
es de 25 kOe.
En la figura 3.9 se presentan los ciclos de histéresis para la muestra de
composición Tb33Fe67, medidos a temperatura ambiente, en las direcciones
longitudinal y perpendicular alplano de la película. Se observa como el ciclo en la
dirección perpendicular corresponde a la aplicación de campo magnético en la
dirección de un eje fkil de anisotropía, mientras que cuando se aplica el campo
3000
2000
1000
o
-1000
-2000
-3000
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en el plano de la película, el ciclo obtenido correspondería a la aplicación del
campo en dirección perpendicular a dicho eje. En el eje de abcisas de la figura, se
representa el campo magnético interno. La geometría de las muestras en forma
de película delgada, implica un factor desimanador muy elevado en la dirección
perpendicular. Las dimensiones típicas de las películas medidas eran de 1 ísm de
espesor y algunos milímetros de las dos dimensiones que definen el plano. Con
estas dimensiones, el factor desimanador en la dirección perpendicular, se puede
considerar como igual a la unidad, y nulo en el plano de la película.
Imanación de saturación
En la figura 3.10 se representa la imanación de saturación de las películas
delgadas de itFe en función de la composición, para mediciones realizadas a
temperatura ambiente. La característica más destacada que nos muestra este
gráfico, es que la imanación tiende a anularse para una composición afrededor del
25% de it.
o Antes del recocido
o Después del recocido
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Figura 3.10: Dependencia de la imanación de saturación con la
composición en peliculas delgMas amorfas de Tb~Fe100.~, a
temperatura ambiente, antes y después del tratamiento térmico.
Es bien sabido que la imanación de saturación de las aleaciones de tierra rara-
metal de transición (TR-MT), está fundamentalmente determinada por la fuerte
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interacción de canje entre las dos especies. Esto se manifiesta en un alineamiento
de los momentos magnéticos de la TR y el MT. Para las tierras raras ligeras, el
alineamiento con el momento del metal de transición es paralelo, mientras que es
antiparalelo para las TR pesadas [13, 14]. En el caso de las aleaciones de TbFe, el
orden magnético es ferrimagnético: alrededor de la composición antes
mencionada de 25% de it hay, para esta temperatura una compensación entre el
momento del Fe y el del it. Diversos autores mencionan comportamientos
similares en este tipo de aleaciones [14, 15, 16]. Según la composición en it va
creciendo por encima del 50%, la imanación de saturación disminuye. Para un
porcentaje de it alrededor del 60 %, la temperatura de Curie de la aleación está
por debajo de la ambiente, y la imanación de saturación se anula.
En la figura 3.10 también se representa el efecto del tratamiento térmico sobre la
imanación de saturación. A pesar de que la tendencia general no varía después del
tratamiento (el punto de compensación aparece alrededor de la misma
composición), los valores de saturación son más altos que en el caso de las
muestras antes del tratamiento. Este hecho puede considerarse como una
tendencia general al margen de la dispersión de valores debida al error
experimental, que proviene, en su mayor medida de la dificultad de evaluar de
manera precisa el volumen exacto de la muestra que se mide, pero minimizado
por la sistemática repetición de las medidas.
Estudios anteriores de la saturación con la composición para muestras cristalinas,
arrojan valores definitivamente superiores de imanación que en el caso de las
muestras amorfas, superiores incluso a los valores presentados en esta memoria
para las muestras tratadas térmicamente. Este hecho se atribuye a la presencia de
un acoplamiento magnético mis fuerte en los compuestos ordenados (cristalinos),
lo cual se refleja en un aumento de las correspondientes temperaturas de Curie
[17]. En nuestro caso, este posible aumento de la temperatura de Curie, y en
consecuencia de la imanación de saturación a temperatura ambiente, no se podría
achacar a un efecto de la cristalización, como demuestra el estudio estructural.
Sin embargo tanto las medidas estructurales ya indicadas, como las medidas
magnetoelásticas que se expondrán a continuación, parecen indicar que el
tratamiento térmico, aún sin ser lo suficientemente energético como para
producir cristalizaciones en las muestras, sí que es capaz de inducir
reorganizaciones atómicas apreciables. Esto puede dar origen a un cierto
aumento de la temperatura de Curie como consecuencia del tratamiento térmico,
y por lo tanto, a un aumento de la imanación de saturación a temperatura
ambiente.
Campo coercitivo
En la figura 3.11 se representa el campo coercitivo de las películas en función de
su composición porcentual en It. Estos valores se han obtenido a partir de los
ciclos de histéresis medidos en la dirección perpendicular, a temperatura
ambiente. Se representan los valores tanto antes como después del recocido. Las
lineas de puntos destacan la tendencia que se observa en la evolución de esta
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magnitud. Tanto la evolución general de H~, como los valores numéricos
obtenidos, coinciden con los apuntados en la referencia [18]. Es de destacar que,
al igual que ocurre en otras magnitudes magnéticas y magnetoelásticas que aquí
se presentan, el campo coercitivo en las proximidades del punto de
compensación, adquiere valores anormalmente inferiores a la tendencia general.
La principal razón de ésto podría ser la cercanía a la temperatura ambiente de la
temperatura de Curie de estas composiciones cercanas a la compensacion.
• Antes del recocido
o Después del recocido
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Figura 3.11: Dependencia del campo coercitivo en la dirección
perpendicular con la composición en películas delgadas amor~s de
a temperatura ambiente, antes y después del tratamiento
térmico.
La dependencia con la composición
ciclos de histéresis medidos con el
figura 3.12.
de la coercitividad, obtenida a partir de los
campo paralelo al plano, se muestra en la
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o Después del recocido
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Figura 3.12: Dependencia
pelicula con la composición.
del campo coercitivo en el plano de la
Los valores obtenidos son un orden de magnitud inferiores a los correspondientes
en la dirección perpendicular. Este resultado se corresponde con la presencia de
la anisotropia perpendicular alplano de la película: el modelo más sencillo que se
podría aplicar para dar cuenta delproceso de imanación de estas películas es el de
un momento magnético m (equivalente a M6 del material masivo) con un eje de
anisotropía uniáxica K.
H
K
m
Figura 3.13 Eje de anisotropia uniáxicay ciclos de histéresis.
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Dentro del esquema de la figura 3.13a, La energía total E del sistema (ene& de 
anisotropía más energia Zeeman) viene dado por: 
E = Ksin2~-~OA4sHco@- 9) (3.1) 
De la minimización de E fiente a 0, se obtiene la forma de los ciclos de histéresis. 
El análisis de los casos en que el campo es paralelo y perpendicular al eje de 
anisotropía se analizan de manera inmediata: 
- Campo aplicado a lo largo del eje de anisotropía, @O (fig 3.13b). El ciclo 
de histéresis es perfectamente cuadrado. El campo coercitivo es: 
H,=2K 
.4MS (3.2) 
- Campo aplicado a lo largo del eje de anisotropía, 4=7d2 (fig 3.13~). El 
ciclo es anhisterético. El calculo de la pendiente se describe en el capítulo 
de Técnicas Experimentales. 
La expresión 3.2 describe la tendencia asintótica del campo coercitivo 
perpendicular que se muestra en la figura 3.2. La imanación de las películas 
tiende a cero alrededor de la composición de compensación. Como la imanación 
está en el denominador de 3.#, el campo coercitivo en función del porcentaje de 
Tb es una función picuda alrededor de la composición de compensación. La 
anisotropía no decrece tan uniformemente como la imanación alrededor de la 
compensación (incluso toma sus valores más altos en composiciones cercanas), 
pero se anula para la composicion de compensación. 
3.4 Caracterización magnetoelástica 
3.4.1 Susceptibilidad inicial 
La caracterización magnetoelástica de estas aleaciones amorfas de TbFe se ha 
realizado, fundamentahnente, a través del estudio de la variación de la 
susceptibilidad inicial con la tensión. Mediante este tipo de medida, es posible 
obtener el valor de la magnetostricción de saturación del material y de su 
anisotropía magnética. 
En las técnicas de medida directa de la magnetostricción, lo que se mide es el 
cambio de dimensión del material al variar su estado de imanación. En películas 
delgadas, esta medida se realiza normalmente mediante métodos ópticos (en la 
mayoría de los casos se mide, con técnicas interferométricas, la deflexión del 
conjunto formado por película y sustrato), o mediante métodos capacitivos 
(midiendo, por ejemplo, la variaciórrcon el campo aplicado de la capacidad de un 
condensador, ulla de cuyas armaduras está constituida por la propia película). En 
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la referencia [19] se puede encontrar una revisión de distintos métodos de 
medidas magnetoelásticas en películas delgadas. 
En el caso de la medida de la variación de la susceptibilidad con la tensión, se 
está haciendo uso, en ultima instancia, de la definición de magnetostricción a 
través del coeficiente de acoplamiento magnetoelástico. Siguiendo las 
definiciones de la referencia [20], la constante de acoplamiento magnetoelástico 
local en una posición atómica i, B(i), se define como: 
donde K(i) es la anisotropía magnética local, y E la deformación. Esta 
deformación se determina a través de la minimimción de la energía 
magnetoelástica para un estado determinado de imanación. La magnetostricción 
de saturación, IS, se obtiene finalmente de la diferencia de deformaciones entre el 
estado de imanación del material a lo largo de la dirección de medida y el estado 
de imanación en dirección perpendicular. Así, se obtiene la relación de 
proporcionalidad entre el factor de acoplamiento magnetoelástico y la constante 
de magnetostricción de saturación: 
donde G es el módulo elástico de cizalladura, y los paréntesis triangulares indican 
el promedio macroscópico de la magnitud. 
En definitiva, a través de estas definiciones, junto con la ley de Hooke, la 
magnetostricción de saturación se relaciona con la variación de la anisotropía 
magnética con la tensión, que es lo que realmente se mide mediante este método. 
Las películas amorfas de TbFe han sido crecidas sobre sustratos plásticos, con el 
fin de introducir deformaciones con facilidad, mediante la aplicación de tensión 
sobre el conjunto película-sustrato. 
En la figura 3.14, se representa esquemáticamente el método de medida de la 
variación de la susceptibilidad inicial con la tensión. Las muestras, en general, 
presentan una acusada anisotropía perpendicular. Al poseer, ademas, 
magnetostricción positiva, cuando se aplica una tensión en el plano de la película 
aumenta la susceptibilidad en la dirección de aplicación de la tensión. 
En las medidas realizadas, se ha aplicado, a través de un solenoide, un campo 
alterno de frecuencia 10 kHz. La amplitud del campo era de aproximadamente 
400 Am-r, la cual fue seleccionada para que la excitación del material en el plano 
de la película, se encontrara siempre en la zona lineal. La medida del voltaje en el 
bobinado secundario se realiza mediante una técnica de detección en fase, a 
través de un amplificador “lock-in”. 
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.1
Imanación (Anisotropía Perpendicular)
b
Tensión U
Secundario deMedida
Muestra ~ Campo magnético H
Figura 3.14: Esquema del dispositivo experimental empleado para
medir la anisotropía y la magnetostricción.
A la vista de los ciclos de histéresis que presentan estas muestras, es fácil apreciar
su relativamente alta dureza magnética, más si cabe, debido a la presencia de la
anisotropía perpendicular cuando se tratan de imanar en el plano. Los valores de
la susceptibilidad inicial son pequeños, y por lo tanto, con el fin de obtener una
señal apreciable es necesaria una cuidadosa compensación del secundario de
medida. La pequeña imanación de la muestra, y la escasa sección transversal de
las películas, también contribuyen a que el voltaje medido sea pequeño. El
bobinado de medida se construyó con 1000 vueltas. El sistema compensador se
construyó de la manera siguiente: se utilizó un bobinado primario similar al que
aplicaba el campo sobre la muestra, y en serie con éste; en su interior, un
bobinado compensador en serie con el de medida que recogía el flujo magnético
en sentido contrano.
En el sistema experimental utilizado, la señal del sistema de secundarios, sin
muestra en el secundario de medida, no era superior a 3 ó 4 1W. Los valores
típicos de voltaje durante las medidas eran de alrededor de 20 íV, y las
variaciones observadas, oscilaban entre 5 y 10 liv, valores suficientes como para
obtener resultados con la adecuada precisión.
Los bobinados y el dispositivo de aplicación de la tensión en los que se situaban
las películas delgadas, se diseñaron y construyeron poniendo especial cuidado en
evitar movimientos de la muestra, y del propio sistema, durante la aplicación de
las tensiones. Antes de cada medida se calibraba el comportamiento del sistema al
aplicar la tensión. Para ello se realizaba la medición utilizando, en lugar de la
muestra, un trozo de sustrato plástico de las mismas dimensiones que la muestra
a medir.
Para la aplicación de la tensión se utilizó un sistema de garras y pesas. La tensión
se aplica sobre el conjunto pelicula-sustrato. A pesar de la diferencia en las
propiedades mecánicas (módulo de Young) entre el sustrato plástico y la película
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mecanica, la diferencia de espesores entre uno y otra (40 gm de sustrato por 1
gm de película), hace que sea necesario introducir una corrección, a fin de
evaluar la tensión mecánica efectiva que soporta la película.
A través de sencillas consideraciones mecánicas es posible establecer un factor
corrector para la tensión que se aplica sobre la película Uf, en función de la masa
del sistema de pesas, m, los módulos de Young de la película y el sustrato, Ef y
E5, el espesor de la película y el sustrato, ~y t~, y la anchura de la muestra, ti. Así,
considerando el conjunto película-sustrato como una asociación “en paralelo”,
tenemos que [21]:
mg
Uf = Ef b(Eftf +EJ, (3.5)
donde ges la aceleración debida a la gravedad. En la figura 3.15
conjunto película-sustrato, y se indican las dimensiones usadas
sustrato
Figura 3.15:
sustrato
se representa el
en la expresión
película
Representación esquemática del conjunto película-
En el capítulo de Técnicas Experimentales se describe la manera en que se
obtiene la anisotropía magnética y la constante de magnetostricción de
saturación, a partir de la variación de la susceptibilidad inicial con la tensión. Esta
relación es válida para muestras con magnetostricción isotrópica anisotropía
uniforme y perfecto alineamiento de los ejes fáciles. Estas películas delgadas de
TbFe presentan una acusada anisotropía a lo largo de la dirección perpendicular,
pero, dada su estructura amorfa, es muy probable que exista una cierta dispersión
en la dirección de los ejes fáciles locales alrededor de dicho eje. En el Apéndice 1
se analiza la manera en que esta desviación de las premisas ideales influye en la
medida final.
3.5.
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3.4.2. Anisotropía magnética
Como ha sido mencionado con anterioridad, una de las particularidades de este
tipo de aleaciones de Tierra Rara y Metal de Transición, es la presencia de una
acusada anisotropia perpendicular al plano de la película. Este efecto se pone de
manifiesto en los ciclos de histéresispresentados en la figura 3.9.
A través de las mediciones de la evolución de la susceptibilidad inicial con la
tensión aplicada, se ha obtenido la dependencia de la anisotropía magnética con la
composición de las películas de TbFe. La figura 3.16, muestra la anisotropía
frente a la composición, tanto antes como después del tratamiento térmico.
La anisotropía magnética perpendicular en este tipo de películas ha sido
ampliamente estudiada en los Últimos años (ver [16] y sus referencias). En
general, se han utilizado numerosos métodos de producción de las muestras y de
medida de la anisotropía. Los valores presentados en la figura son del mismo
orden que los obtenidos por otros métodos, como por ejemplo, medidas de
torque [7, 8, 9, 16].
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Figura 3.16: Anisotropía magnética antes y después del recocido.
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aplicar el tratamiento térmico se observa una importante disminución en el valor
de la anisotropía perpendicular. A pesar de la dispersión de valores
representados, se distinguen con claridad dos rangos de composición:
- Bajo contenido en Tb (hasta 30 % aprox.): El tratamiento térmico elimina
casipor completo la anisotropía perpendicular.
- Alto contenido en it (desde 30 %): El tratamiento térmico rebaja la
anisotropía, pero ésta se mantiene con un valor elevado.
Hay que hacer notar que, como se apuntó al hablar de los ciclos de histéresis, la
temperatura de Curie de estas aleaciones presenta una fuerte dependencia con la
composición. Por lo tanto, los valores de anisotropía obtenidos a temperatura
constante, sólo proporcionan una medida aproximada de la dependencia
composicional.
3.4.3 Magnetostricción
En la figura 3.17
magnetostricción de
se presenta la dependencia con la composición de la
saturación, para las películas de Tb~Feío~~.
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Figura 3.17. Dependencia con la composición de la magnetostricción
de saturación. Se representan los valores antes y después del recocido.
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Se representan los valores tanto antes como después del tratamiento termico.
Estas medidas se han obtenido a partir de la dependencia con la tensión aplicada,
de la susceptibilidad inicial de las películas. El método de medida se describe en
apartados anteriores. En todo el rango de composiciones se encuentra que el
valor de la anisotropía perpendicular disminuye con la tensión aplicada, lo que
indica que la magnetostriccián de estas películas es positiva en todo el rango de
composiciones estudiado.
En primer lugar, se puede hacer notar que la magnetostricción de saturación de
estas películas antes del tratamiento térmico, siguen una evolución similar
(aunque con valores inferiores) que la de los correspondientes compuestos
policristalinos. En la figura 3.18 se muestra la comparación entre los valores
antes del tratamiento térmico en estas películas y los valores que aparecen en la
literatura para muestras policristalinas de composición it2Fe17, Tb6Fe23, ThFe3 y
itFe2 [1]. En la gráfica, la tendencia de la magnetostricción con la composición
en los compuestos policristalinos se señala con una línea punteada. El valor
míximo de magnetostricción tanto en este caso como en las películas amorfas, se
obtiene para la composición TbFe2.
E Policrista]
• ‘ Película amorfa
TbFe2 E
10 e
TbFe30 e
Tb6FenÑX E
“e
Tb2Fe17 Y Oo 1 ~‘ e
e
Tratamiento térmico
t
O
10 15 20 25 30 35 40 45
%Tb
Figura 3.18. Comparación entre la magaetostricción de saturación de
las películas amorfas de TbFe y la de muestras policristalinas de
similar composición (Clark).
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Otro factor destacable de los valores presentados en la figura 3.18, es la
importante disminución de la magnetostricción producida por el tratamiento
térmico. Tambien se encuentran en la literatura disminuciones en el valor de la
constante de magnetostricción superiores a un orden de magnitud, cuando se
somete al compuesto a un tratamiento térmico. En la figura 3.18 también se
muestra el efecto de un tratamiento térmico en una muestra policristalina de
Tb2Fe17. En este caso, el tratamiento se realizó a 1000
0C, a diferencia de las
películas amorfas, que se trataron a 1750C. Sin embargo, este ejemplo puede
resultar ilustrativo para mostrar que se pueden producir relajaciones de la
magnetostricción superiores a un orden de magnitud en estas películas delgadas.
En trabajos anteriores sobre películas amorfbs de TbFe, se presentan valores
inferiores a los obtenidos con el método de la dependencia de la susceptibilidad
inicial con la tensión [12, 15]. En general, todas estas medidas se realizan
mediante métodos directos (ópticos, capacitivos, etc.). La elevada dureza
magnética de estos compuestos, hace que en general no se alcance la saturación
en este tipo de dispositivos de medida [18], por lo que se suelen subestimar los
valores de magnetostricción de saturación; esto podría explicar este hecho.
Al igual que en el caso de la anisotropía magnética, si se atiende al comporta-
miento de la magnetostricción con el tratamiento térmico, se distinguen dos
intervalos compo~cionales:
- Bajo contenido en Tb (hasta 30 % aprox.)
- Alto contenido en Tb (desde 30 %.)
Para las aleaciones con alto contenido en it, la relajación que produce el
tratamiento es mucho menor que para las muestras con bajo contenido.
Este comportamiento de la anisotropía y de la magnetostricción frente a la
relajación producida por el tratamiento térmico, parece indicar que el origen de la
anisitropía es distinto en estas dos regiones composicionales. Esto se traduciría,
en cuanto a la estructura microscópica, en que el origen de la asfericidad del
entorno de los átomos de Ib es distinto dependiendo del rango de composición.
Cuando el contenido en it es bajo, la anisotropía se relaja con facilidad y casi
por completo. En el segundo caso, aunque la anisotropía y la magnetostricción
también sufren una fuerte relajación, conservan valores que están dentro del
mismo orden de magnitud de las aleaciones sin relajar.
3.5 Modelo de cargas puntuales y modelo metálico.
Tal y como se apunta en la introducción de este capítulo, desde el descubrimiento
de anisotropía perpendicular en películas delgadas amorfas de Tierra Rara-Metal
de Transición, se han propuesto numerosos mecanismos fisicos para dar cuenta
de esta propiedad. De todos ellos, el más aceptado en la actualidad es la
presencia, a pesar de su estructura amorfa, de un cierto ordenamiento local en la
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orientación de los enlaces entre las distintas especies químicas. Este
ordenamiento a corto alcance no se detecta mediante las técnicas tradicionales de
difracción de rayos X. Sin embargo, los experimentos de absorción (EXA.FS) sí
encuentran anisotropía entre los espectros medidos en el plano y en la dirección
perpendicular a la película, lo que significa la existencia de diferente entorno de
enlaces en sendas direcciones alrededor del átomo sintonizado.
En este apartado se discute, a partir de los diferentes datos experimentales
presentados con anterioridad (fundamentalmente los estudios estructurales de
EXAFS, los magnéticos de anisotropía y magnetostricción, y su relajación con el
tratamiento térmico), los posibles orígenes de la anisotropía en las películas
delgadas amorfas de itFe, dentro del marco de los modelos de carga puntual y
metálico.
3.51 Anisotropia perpendicular
En el átomo de terbio, la densidad electrónica correspondiente al orbital 4ftiene
forma de disco [22], y la naturaleza del acoplamiento spín-órbita hace que el
momento magnético sea perpendicular al plano de la órbita [1]. Así, la
anisotropía perpendicular macroscópica de estas películas, debe ser el reflejo de
una disposición preferencial de los átomos de It con su órbita 4f contenida en el
plano de la película. Como se decribe en la introducción de este capítulo, la
ligadura que fija la posición del orbital electrónico en una posición determinada,
es la interacción electrostática por parte del entorno no esférico del átomo. Se
han propuesto dos modelos para describir cómo tiene lugar ésta interacción: el
modelo iónico [20] o de carga puntual, y el modelo metálico [23]. Básicamente, y
sin entrar en sus formulaciones matemáticas precisas, estos dos modelos de
anisotropía consisten en lo siguiente:
-Modelo iónico (aproximación de carga puntual). El modelo de
anisotropía de un solo ión dentro de la aproximación de carga puntual, se ha
utilizado en numerosas ocasiones para dar cuenta de la anisotropía perpendicular
y la magnetostricción de películas delgadas amorfas de TR-MT [20, 24]. Como
se indicaba en la figura 3.1, el estado orbital de los iones magnéticos, juega un
papel importante a la hora de determinar la anisotropía magnética de un material.
En el modelo de un solo ión, se estudia la influencia del campo cristalino inducido
por el entorno del átomo magnético sobre su estado orbital. La aproximación de
carga puntual toma como campo cristalino, el campo electrostático producido
por los átomos vecinos más próximos. Elmodelo considera que estos átomos han
perdido sus electrones de conducción, y por lo tanto, se comportan como iones
positivos cuya carga se encuentra concentrada en un punto.
Tal y como se menciona con anterioridad, el orbital 4f del Ib es una distribución
de carga negativa con forma de disco, y su momento magnético se situa de
manera perpendicular al plano de la órbita. Por lo tanto, la existencia de
anisotropía perpendicular en películas delgadas de TbFe supone que el orbital 4f
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ha de tener una posición de míniiina energía cuando se situa paralelo al plano de la
película. Para dar cuenta de esta situación de mínima energía, una de las
situaciones que predice el modelo de cargas puntuales seria la presencia de mayor
número de cargas positivas (o más cercanas) alrededor de la posición del it
situadas en el plano de la película, que en la dirección perpendicular. La figura
3.19 muestra un esquema de la situación arriba descrita. El orbital 4f en el plano
de la película supone que su momento magnético se situa perpendicular a la
misma. La mayor densidad de átomos de hierro (que en este modelo se
comportan como cargas positivas puntuales al ceder sus electrones de
conducción) en direcciones a lo largo del plano de la película, fija la órbita y el
momento magnético en la posición de la figura mediante interacción
electrostática.
Figura 3.19. Representación esquemática de una distribución de
carg»s que daria cuenta de la anisotropía perpendicular en películas
de TbFe, dentro del modelo iomco.
-Modelo metálico. Esta aproximación se túndamenta en el modelo de
cohesión en metales conocido como “átomo macroscópico de Miedema” [25].
Dentro de este modelo, una aleación se considera como un conjunto de celdas
atómicas neutras unidas (celdas de Wigner-Seitz), las cuales conservan algunas
de las propiedades de los metales elementales: electronegatividad, volumen por
átomo, densidad de carga en el borde de la celda (representada por n~5), etc. Una
vez formada la aleación, la discontinuidad de la densidad de carga en la frontera
de las celdas debe ser eliminada. Un posible proceso para ésto, que conduce a la
aparición de una densidad de carga asférica en la celda, es la redistribución de
Fe± 05
Plano de la película
±Fe
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carga entre orbitales con el mismo valor de 1, pero con diferentes números
cuánticos azimutales, m. Los valores de ~ para todos los elementos metálicos
se han calculado [25], y se asume que están estrechamente relacionados con las
densidades electrónicas en los bordes de las celdas de Wigner-Seitz de los
elementos constitutivos de una aleacion.
La figura 3.20 es una representación esquemática de cómo el modelo metálico
puede dar lugar a una distribución de carga asférica en tomo a una determinada
posición atoniica.
Figura 3.20. Representación esquemática del modelo metálico de
anisotropía.
El cuadrado central representa la celda unidad del un átomo alrededor del cual se
crea forma la distribución de carga anisótropa. Cada uno de los otros recuadros
representan las celdas de Wigner-Seitz de los átomos vecinos, que son de dos
tipos, designados por A y B respectivamente. Los átomos A y B acumulan
distinta densidad de carga negativa en la frontera de sus celdas. Esto se
representa con un distinta intensidad de gris en el borde de las celdas. La
contmuidad de la densidad de carga entre celdas supone la aparición de una
densidad anisótropa en la frontera de la celda central.
Los valores de las densidades de carga nws para elementos metálicos indican que
el hierro acuniula más carga negativa en el borde de su celda unidad que el terbio
[251.Así, la distribución de especies atómicas que daría cuenta de la presencia de
una anisotropía perpendicular en una película delgada de itFe, dentro del
modelo metálico, seria la que se representa en la figura 3.2 1.
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Dirección perpendicular
Orbital 4fdel Tb
Planode la película
Figura 3.21. Distribución de especies atómicas que daría cuenta de la
anisotropíaperpendicular en las películas de ThFe.
La presencia de una mayor densidad de carga negativa a lo largo de la dirección
perpendicular, hace que el orbital 4f del it quede fijado paralelo al plano de la
película.
Como primera conclusión, se puede hacer notar como, a la hora de dar cuenta de
la anisotropía perpendicular en las películas amorfas de itFe, los modelos
anteriores llegan a conclusiones contrarias:
- El modelo iónico predice mayor densidad de enlaces U-Fe a lo largo de
direcciones contenidas en elplano de la película.
- El modelo metálico predice mayor densidad de enlaces Tb-Fe a lo largo
de la dirección perpendicular.
Aparte de la anisotropía perpendicular, otra propiedad importante de las películas
delgadas amorfas de TbFe, y que deben tener en cuenta los modelos antes
mencionados, es su comportamiento magnetoelástico. Tal y como muestran los
resultados representados en la figura 3.17, la magnetostricción de estas muestras
es siempre positiva. Esto supone que, al aplicar una tracción a lo largo de una
dirección contenida en el plano de la película, la anisotropía perpendicular
disminuye.
69
Capítulo 3. Películas delgadas amorfas de Tb~Fe¡oo~
3.5.2 Magnetostricción positiva
Se podría estimar, de una manera sencilla, el comportamiento de la anisotropía
perpendicular de estas películas frente a una tensión de tracción, aplicada en el
plano, dentro de cada uno de los modelos descritos.
En la figura 3.22 se muestra de manera esquemática, como evolucionada la
amsotropía perpendicular, frente una tracción a aplicada en el plano, dentro del
modelo iónico.0~
~0 0~ -~
Figura 3 22 Influencia de una tracción en el píano sobre la
anisotropia perpendicular, en el marco del modelo iónico. La
deformación inducida por la tracción tiende a rebajar la intensidad de
la anisotropia.
Como se mostraba en la figura 3.19, este modelo explica la aparición de
anisotropía perpendicular mediante una mayor densidad de pares it-Fe a lo largo
de direcciones en el plano. Cuando se aplica la tracción en elplano, las distancias
it-Fe aumentan en la dirección de la tracción, y disminuyen en la dirección
perpendicular al plano de la película. De este modo, disminuye la interacción
electrostática por parte de los iones del hierro en el plano, sobre la órbita 4f del
Ib, y aumenta la atracción por parte de los iones en la dirección perpendicular.
Como consecuencia de ésto, la posición de equilibrio de la órbita 4f paralela al
plano de la película se hace menos estable, y la anisotropía perpendicular se hace
menos intensa. La disminucion de la anisotropía perpendicular al aplicar una
tracción en el plano indica que el signo de la constante de magnetostricción es
positivo.
Hay que hacer notar que, dentro del modelo iónico, una alta densidad (o menor
longitud) de enlaces it-Ib en la dirección perpendicular, tambíen daría cuenta de
la aparición de la anisotropía perpendicular al plano: la repulsión electrostática
entre los orbitales negativos del it, haría que su posición de mínima energía
litera con todos ellos en planos paralelos (figura 3.23). Sin embargo una tracción
en el plano, supondría una mayor anisotropía perpendicular, y en consecuencia
magnetostricción negativa.
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Figura 3.22. Una mayor densidad de enlaces Tb-Tb en la dirección
perpendicular, también daría cuenta de la anisotropía perpendicular.
Sin embargo, el signo de la magnetostricción seria negativo.
3.23 muestra,
perpendicular
de manera esquemática, el comportamiento de la
frente a una tracción en el plano, según el modelo
a a
Figura 3.22. Influencia de una tracción en el plano sobre la
anisotropía perpendicular, en el marco del modelo metálico. La
deformación inducida por la tracción tiende a aumentar la intensidad
de la anisotropía.
Aquí, la presencia de la anisotropía se explica con una mayor densidad de enlaces
it-Fe en la dirección perpendicular. La tensión de tracción, acerca la carga
negativa en la dirección perpendicular. Como consecuencia, aumenta la repulsión
electrostática entre el orbital 4f y la carga negativa de las celdas de Fe. La
anisotropía perpendicular se hace más intensa y el signo de la magnetostricción
sería negativo.
e
a
La figura
anisotropía
metálico.
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En general, la presencia de sólo carga negativa alrededor del orbital 4fdel Ib, no
puede dar cuenta, a través de interacción electrostática, de la aparición
simultánea de anisotropía perpendicular a la película y magnetostricción positiva
(figuras 3.33 y 3.23)
3.5.3 EXAFS y anisotropía.
Los experimentos de EXAFS muestran la presencia de anisotropía en la
orientación de enlaces en las películas de itFe, la cual evoluciona con el
contenido en it de manera paralela a la anisotropía perpendicular. La figura 3.23
muestra la evolución con la composición de la anisotropía magnética, y de la
diferencia entre los máximos de las transformadas de Fourier en el plano y en la
dirección perpendicular.
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Figura 3.24. Comparación de la evolución con el contenido en Tb de
la anisotropía magnética y la diferencia de alturas de los picos
principales de las transformadas de Fourier en el píano y en la
dirección perpendicular.
72
Capítulo 3. Películas delgadas amorfas de Tbteioo.~
Tal y como sucede para la anisotropía magnética y para la magnetostricción, en la
evolución de los espectros EXAFS del Fe también se pueden distinguir dos
regiones composicionales: por debajo y por encima del 30 % de contenido en Ib.
- En la región con bajo contenido en Tb (menos del 30%), la anisotropía
de los espectros EXAES (cuantificada a través de la diferencia de alturas de las
transformadas de Fourier) es pequeña. Para una muestra con el 10% en it, la
altura de la transformada en el plano es mayor que la de Riera de plano, mientras
que para la muestra con el 20 % de it, el pico Riera de plano es un 5% más alto.
El análisis cuantitativo de los espectros, no revela diferencia entre los enlaces a lo
largo de una y otra dirección (Tabla 3.1). Estas composiciones de baja
anisotropía de orientación de enlaces, también se corresponden con la región
donde la anisotropía es más baja y fixcilmente relajable con un tratamiento térmico
no muy energético.
- En la región de alto contenido en lib (más del 30 % atómico) es donde
se observa la mayor anisotropía en los espectros EXAFS, lo que indica una
mayor anisotropía en la orientación de los enlaces. La altura del máximo
fundamental de la transformada de Fourier es mucho mayor para los espectros
fiera de plano que para las señales dentro delplano (un 30% para la muestra con
40 % de Ib). El análisis cuantitativo de los espectros indica que la anisotropía en
la orientacion de pares consiste en una mayor densidad de pares It-Fe en
direcciones contenidas en el plano de la película que en la dirección
perpendicular. Las medidas magnéticas en este rango composicional, muestran
los valores más altos de anisotropía perpendicular y magnetostricción, los cuales,
a diferencia del rango de bajo contenido en Ib, conservan sus elevados valores
después del tratamiento térmico.
Los trabajos de Harris et al. [7-9] muestran resultados similares a los aquí
presentados, para el rango de composiciones con bajo contenido en it (el
estudio es hasta el 25 % de contenido en Ib): los máximos más intensos en la
transformada de Fourier corresponden a los espectros en el plano, pero las
diferencias con los espectros en la dirección perpendicular son relativamente
pequeñas. Sin embargo, el ajuste cuantitativo de los datos experimentales, indica
la presencia de mayor densidad de pares it-Fe en la dirección perpendicular a la
película y de pares Fe-Fe en el plano. A partir de estos datos, se concluye que
esta anisotropía en la distribución de pares es el origen de la anisotropía
magnética perpendicular. Efectivamente, tal y como se expone en el apartado
antenor, esta distribución, dentro del marco del modelo metálico puede dar
cuenta de la anisotropía perpendicular de forma inmediata, pero no explicaría de
forma clara el signo positivo de la constante de magnetostricción. Además, tal y
como muestran las figuras 3.16 y 3.17, en esta zona composicional la anisotropía
no alcanza sus máximos valores, y se relaja flcilmente con un tratamiento térmico
poco energético.
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Así, la conjunción de los resultados de las medidas magnéticas de anisotropía,
magnetoelásticas de variación de la anisotropía con la tensión (magnetostricción)
y estructurales de EXAES, parecen indicar que el origen de la elevada anisotropía
perpendicular de las películas amorfas de itFe, está en una distribución
anisótropa de los enlaces, con una mayor densidad de pares Tb-Fe en direcciones
contenidas en el plano de la película.
3.5.4 Relajación y modelo de cargas puntuales
La magnitud del cambio de anisotropía magnética y magnetostricción tras la
aplicación de un tratamiento térmico poco energético (1750 C, media hora), es
distinto según el rango de composiciones donde nos encontremos. En la zona de
bajo contenido en it, la anisotropía se relaja prácticamente por completo tras el
tratamiento, mientras que en la región de alto contenido, si bien tambien
disminuye, conserva un falor finito y elevado. Esta diferencia de relajación se
puede explicar haciendo uso de los resultados estructurales de EXAFS:
- En la región de bajo contenido en Tb, los experimentos de EXAFS no
mostraban con claridad la presencia de anisotropía en la ordenación de
pares, incluso algunos ajustes conducen a conclusiones que pueden
parecer contradictorias [7-9]. Así es posible afirmar que la AOP no es el
origen fundamental de la anisotropía perpendicular en esta región. La
mayor densidad de carga positiva alrededor de la nube electrónica del it
puede estan originada por deformaciones anelásticas del entorno del Tb
(Figura 3.25). Esta anisotropía anelástica se podría relajar mediante
pequeños reordenamientos atómicos, que no implicarían grandes aportes
energéticos. De aId que, tal y como indica la segunda parte de la figura
3.25, un tratamiento térmico como el que se ha aplicado a estas muestras
haga desaparecer prácticamente toda la anisotropía magnética.
Fe Tratamiento
Fe térmico k .5
Fe
Figura 3.25. Representación esquemática del proceso de relajación de
la anisotropía en la región de bajo contenido en Th.
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- En la región de alto contenido en Tb, los experimentos de EXAFS
revelan de manera clara la presencia de anisotropía en la ordenación de
pares. La relajación de esta anisotropía necesitaría mayores
reordenamientos atómicos, que implicarían un aporte de energia mayor
que el de los tratamientos a los que se han sometido las muestras. Así,
como se representa en la Figura 3.26, la disminución de la anisotropía en
esta región procedería de la desaparición de las deformaciones anelásticas,
mientras que la anisotropía de ordenación de pares apenas se relaja.
Fe
Tratamiento Fe
Fe térmico Fe
.4 *
Fe
Fe Fe
Figura 3.25. Representación esquemática del proceso de relajacion de
la anisotropía en la región de alto contenido en Th.
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Capítulo 4
Multicapas de Ni/Co
4.0 Introducción
La práctica totalidad de los nuevos materiales magnéticos, desde los que poseen
la más baja coercitividad -nanocristales ricos en hierro- hasta los imanes más
potentes -basados en aleaciones de tierras raras y metales de transición-, poseen
una estructura heterogénea constituida por dos o más fases magnéticas. Se ha
llegado a alcanzar un extraordinario control sobre las propiedades magnéticas
aplicadas, a partir del control de sus propiedades estructurales. La obtención de
la propia estructura heterogénea y su modificación, se suele conseguir por medio
de tratamientos térmicos y metalúrgicos. Sin embargo, la complejidad local de
estos materiales, hace que sea difidil la comprensión de los mecanismos que
gobiernan la interacción entre las distintas fases, los cuales, en definitiva están en
el origen de las sorprendentes propiedades macroscópicas que exhiben. El estudio
de sistemas heterogéneos, composicional y estructuralinente más sencillos, hace
posible la separación de los papeles que desempeñan los diferentes elementos del
fenómeno de interacción (composición, geometría interfase, etc), y determmar
cuál es la influencia de cada uno de ellos en una determinada propiedad
macroscópica. Así, a lo largo de la primera parte de este capítulo, se estudian los
sistemas heterogéneos en forma de multicapa Ni/Co y Ag/Ni con el fin de arrojar
algo de luz sobre los fenómenos de evolución con la temperatura de la
interacción entre fases en materiales amorfos nanocristalizados.
Por otra parte, se aprovecha las propiedades de magnetorresistencia anisotrópica
que presentan este tipo de aleaciones con el fin de plantear una alternativa a lo
que se conoce como magnetorresistencia gigante.
4.1 Preparación de las muestras
Se han preparado muestras con estructura de multicapa, de composiciones
Ni/Co, Ni/A8 en un amplio rango de espesores de las diferentes biláminas
constituyentes. Con el fin de unificar la nomenclatura de las muestras descritas a
u
— Capítulo 4. Multicapas de Ni/Co
lo largo de este capítulo, se designa cada una de ellas como (AxByt. A y B
representan los elementos de cada bilámina, x e y el espesor en A de cada
elemento y, finalmente, n representa el número de biláminas que fonnan la
multicapa. Hay que hacer notar que en la literatura sobre este tema, se suele
emplear el término capa para designar dos conceptos diferentes. Así, se usa con
el significado de plano atómico, y también para nombrar cada uno de los
elementos de lo que se conoce como multicapa (multilayer) [1]. La confusión
estriba en el hecho de que cada uno de los elementos o capas de una multicapa,
normalmente está formado por alguna decena de planos o capas atómicas. Por lo
tanto, a lo largo de esta memoria, aunque se seguirá utilizando el término ya
generalmente aceptado de multicapa, se utilizará el término lámina para designar
a sus elementos constituyentes.
Los estudios que a continuación se describen se han llevado a cabo sobre dos
series de muestras, todas ellas fabricadas en el Instituto de Magnetismo Aplicado,
Laboratorio “Salvador Velayos”, mediante la técnica de pulverización catódica a
temperatura ambiente. La técnica de pulverización empleada tanto para el Co
como para el Ni ha sido radiofrecuencia magnetrón, con una potencia de 300 W.
Para la deposición de la plata se empleó el modo DC magnetrón, siendo la
potencia de deposición de 100W. Tanto en un caso como en otro, la atmósfera
de descarga era argón de calidad N-5S, a una presión constante de 5x103 mbar.
El vacio previo que se alcanzaba en la cámara era aproximadamente de 10~
mbar. La distancia entre electrodos era de 100 mm. En estas circunstancias, los
rendimientos para los distintos elementos son los siguientes: 14.3 Ms para la
plata, 0.7 Ms para el cobalto y 0.8 Ms para el niquel.
La estructura de multicapa se ha obtenido mediante deposición alternada desde
uno y otro blanco. En todos los casos, se utilizaron blancos comerciales (marca
CERAC), de forma circular, de 100 mm de diámetro y 7 mm de espesor.
Como sustratos se han utilizado obleas monocristalinas de silicio con orientación
(111).
Primera serie
La primera serie de muestras consta de dos sistemas de multicapas:
- Sistema ferro (baja 13-ferro (alta 13. Se crecieron multicapas de
composición (Ni~Coi
50)4o, donde x variaba entre 25 y 100 A.
- Sistema ferro (baja TJ-para. Se fabricaron multicapas (Ni~Ag150)40 con el
mismo rango de variación en x que en el caso anterior
En este sistema, se ha prestado especial atención a la variación de las propiedades
magnéticas con la temperatura. Así, se pretende comparar su comportamiento
con el de las muestras nanocristalinas en forma de cinta obtenidas mediante
enfriamiento ultrarrápido y posteriores recocidos. Deste el punto de vista
geométrico y composicional, los sistemas en forma de multicapa son mucho más
sencillos y controlados, lo que permite aislar de una manera más sencilla, la
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influencia de las diversas propiedades estructurales en el comportamiento
magnético.
Segunda serie
Sobre la segunda serie de muestras se ha llevado a cabo un estudio de sus
propiedades magnetorresistivas. Además, una de estas aleaciones se ha utilizado
como núcleo de un sencillo dispositivo sensor de campo magnético. La
composición general de esta serie responde a la expresión (Ni~Co~)4o. donde x e
yvarían entre 25 y5OA.
4.2 Caracterización estructural
4.2.1 Difracción de rayos X
La caracterización estructural de las muestras se ha flevado a cabo mediante
difracción de rayos X. Se ha utilizado en todos los casos la configuración &28,
de forma que el haz emitido y el detector se encontraban en todo momento en
posición especular con respecto a la muestra. De este modo, y en virtud de la ley
de Bragg, se recogen los máximos de difracción correspondientes a los planos
paralelos al plano de la muestra. El estudio se ha realizado tanto a bajos como a
altos ángulos.
Bajos ángulos
En un sistema heterogéneo cristalino en forma de multicapa existen al menos dos
tipos de periodicidad. Por una parte la periodicidad a escala atómica propia de la
estructura cristalina y por otra, la periodicidad artificial que se logra mediante la
deposición alternada y controlada de elementos diferentes. Mientras que el
periodo de la primera es típicamente de unos pocos A Wor ejemplo, el parámetro
de red del Ni cúbico es de 3.5338 A), el periodo de las multicapas utilizadas en
este trabajo es de decenas de A. Las posibilidades experimentales del
difractómetro utilizado (el cual se describe en el capítulo de Técnicas
Experimentales) hacen que el mínimo ángulo de trabajo sea aproximadamente de
8=0.4 grados, por debajo del cual el propio haz incidente emnascara todo tipo de
reflexión. Esto corresponde a una periodicidad detectable en primer orden de
difracción de unos 110k. Por esta razón, la caracterización mediante difracción a
bajo ángulo sólo se puede llevar a cabo sobre la segunda de las series de muestras
fabricadas.
La figura 4.1 muestra los difractogramas a bajo ángulo para multicapas de Ni/Co,
cuya periodicidad varía entre 100 y 50 A. En ninguno de los difiactogramas
representados se ha realizado ningún tipo de tratamiento numérico de suavizado
de las curvas. El tamaño de paso angular del goniómetro del difractómetro era de
0.0030, y el tiempo durante el que se recogían datos en cada paso, de 24
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segundos. Aparecen con nitidez los picos de periodicidad de la multicapa, a
ángulos que se relacionan con la longitud de cada bilámina elemental (50, 75 y
loo A respectivamente).
Es difldil realizar un análisis cuantitativo detallado de la estructura de la multicapa
a partir de estos difractogramas, debido al pequeño contraste de dispersión entre
el Co y el Ni. Sin embargo, el hecho de que lleguen a aparecer picos hasta de
tercer orden de difracción, indica que la modulación en la composición química
de la muestra es suficientemente abrupta, y da cuenta de la calidad de las
interfhses. Dado que las muestras de ambas series se han preparado bajo las
mismas condiciones de fabricación, se puede considerar que todas ellas exhiben
las mismas propiedades de interfase.
d
o
u
5
20 (grados)
Figura 4.1. Difractogramas a bajo ángulo obtenidos en multicapas de
Ni/Code diferentes periodicidades. Se observa como el haz incidente
tiene una amplitud aproximada de 2e=O.8 grados, lo que liniita el
valor máximo de periodo detectable.
En la referencia [2] se presentan resultados para sistemas semejantes, pero
crecidos mediante un método diferente, epitaxia de haces moleculares, con el que
se consigue un mayor control sobre la deposición de los materiales. En esas
condiciones, para una multicapa de periodicidad 89 A, se obtienen también picos
de difracción hasta de tercer orden.
La tabla 4.1 suinariza la posición de los máximos de los diferentes picos a bajos
ángulos, así como el cálculo del periodo al que corresponde cada uno de los
máximos de los diferentes órdenes de difracción.
1 2 3 4
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Tabla 4.1. Resumen de los difactogramas a bajo ángulo de las
multicapas de Ni/Co correspondientes a la segunda serie de muestras.
Muestra n Jj3Q2~j d(A)
1 l.V 73.6
2 2.10 84.1
3 30 89.3
(Ni50Co50)40
(Ni25Co50)40 2
2
1.650
2.70
54.5
65.4
(Ni,5Co,440 1 2.l5~ 41.1
Los resultados que se muestran en la tabla reflejan una apreciable dispersión en
los valores del periodo de la multicapa, dependiendo del orden de difracción
usado para el cálculo. Además, aparece cierta desviación con el espesor nominal
de cada bilámina elemental. La expresión utilizada para la obtención del periodo,
d es la bien conocida ley de Bragg:
2dsenO= n2 (4.1)
donde Oes el ángulo para el que aparece máximo de difracción, n es el orden de
difracción, y 2=1.509 A, la longitud de onda de la radiación X utilizada. Si
consideramos una incertidumbre AO en la determinación del máximo de
difracción, el error en el cálculo del periodo, Advendrá dado por:
2 cosO
Ad=— AO (4.2)
2 sen
2O
Si consideramos un máximo de difracción situado en 28=20 y una incertidumbre
en su medida de A8=0.20, el error en la determinación del periodo será
aproximadamente de 9 A. Si se considera un máximo en 28=10 con una
indeterminación de solamente A 9=0. 10, el error en d será de 17k. Según esto, la
dispersión de valores que se muestra en la tabla 4.1 entra dentro de un intervalo
de error experimental razonable.
Por lo tanto, se puede concluir que los difractogramas de rayos X que se
muestran en la figura 4. 1, son una clara indicación de que se ha conseguido
fabricar multicapas metálicas de la suficiente calidad, en lo que se refiere a lo
abrupto de la composición qulinica en la interfase, como para ser consideradas
como sistemas heterogéneos con sus componentes bien diferenciados y
controlados.
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Altos ángulos
En la figura 4.2 se reproduce el espectro de rayos X a altos ángulos,
correspondiente a una multicapa de composición (Ni50Co50)40. También se
presentan la posición y la intensidad relativa de las reflexiones correspondientes a
muestras policristalinas aleatoriamente orientadas de Co cúbico centrado en las
caras (lineas continuas) y de Ni cúbico centrado en las caras (líneas discontinuas).
El difractograma obtenido se puede indexar según estas reflexiones. El pico que
aparece a 28 -~ 28.50 se asigna a la reflexión (111) del Si (recordemos que el
sustrato es precisamente un monocristal de Si con esta orientación). ¡
O)
u
2e (grados)
Figura 4.2. Difractogrania a
composición (Ni50Co50)40. Las
de diftacción para Co cúbico
parael Ni cúbico fcc.
altos ángulos de una multicapa de
lineas continuas representan los picos
fcc y las discontinuas las reflexiones
El pico más intenso, que aparece para 29 — 44~50, es el pico central de la
multicapa [3], que corresponde a una media ponderada de los picos de las
refracciones de los planos (111) del Ni y del Co. La configuración O’29 en la que
se han realizado los diifractogramas, recoge las difracciones de los planos
paralelos al plano de la película. Así, el hecho de que las alturas de los picos
correspondientes a las reflexiones (200), y sobre todo a la (220), con respecto a
la altura del pico (111) sean menores que las teóricas para el policristal, indica
20 30 40 50 60 70 80 90
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que la muestra ha crecido con sus cristales orientados preferentemente con el eje
(111) en la dirección de crecimiento.
La expresión 4.3, conocida como ecuación de Scherrer, permite determinar la
longitud de coherencia cristalina ~ (magnitud que se relaciona con el tamaño de
grano cristalino) correspondiente a una reflexión centrada en 9, a partir de la
anchura a mitad de altura del pico, A(20, y la longitud de onda 2 de la radiación
utilizada:
0 924— . (4.3)
— A(20)coso
Aplicando esta fórmula la reflexión (111) de la multicapa, se obtienen los
resultados que se muestran en la tabla 4.2. Si se tiene en cuenta que el espesor
total de las muestras varía entre 2000 y 4000 A, se comprueba que las muestras
no son monocristalinas en la dirección de crecimiento, si bien la coherencia
cristalina se extiende a lo largo de varias biláminas. Esta situación corresponde al
caso en que 4>A descrita en el capítulo de Técnicas Experimentales (A es el
espesor de la bilámina elemental)
Tabla 4.2. Posición de las reflexiones (111), sus anchuras a mitad de
altura y la longitud de coherencia cristalina en la dirección de
crecimiento.
Muestra 29 A(2~ LAXAS
(Ni50Co5<040 444350 0.38570 225
(Ni,~Co50)40 444570 0.49790 172
(Ni2jCo~44p - 444330 2_0.4404v 194
La figura 4.3 muestra el difractograma para altos ángulos correspondiente a la
muestra de composición (Ni25Co25)40. Dado el menor espesor total de la
multicapa, la intensidad de la reflexión (111) del Si es más patente que en el caso
antenor.
Evolución con la temperatura
El grueso de la caracterización magnética de las muestras correspondientes a la
primera serie, se ha llevado a cabo a temperatura superior a la ambiente. Parte de
las conclusiones que se obtienen de los datos experimentales se fundamentan en
el hecho de que la muestra posee una estructura heterogénea en forma de
multicapa. Por ello, se hace necesario comprobar que durante la medida con la
temperatura, no se pierde la periodicidad espacial, en especial en las muestras de
Ni/Co al tratarse de elementos miscibles.
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Figura 4.4. Gráficos temperatura-tiempo de cada tratamiento temuco.
La temperatura con que se designa cada tratamiento corresponde a la
temperatura aproximada de la zona plana.
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Figura 4.5. Difractogramas a bajo ángulo de una misma muestra de
composición (Ni25Co25)40 sin tratar y tras sucesivos tratamientos
térmicos.
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En la figura 4.5 se presentan los difractogramas a bajo ángulo de la muestra sin
tratar y después de cada tratamiento. Se observa la aparición del máximo
característico de la multicapa en un ángulo que corresponde a una periodicidad
espacial alrededor de 50 A.
Se comprueba como la estructura de multicapa no desaparece, ni siquiera
después de los cuatro tratamientos superpuestos para esta muestra con un
periodo espacial de tan solo 50 A. Esto nos permite asegurar que, de producirse
una degradación de la interfase por difusión o aleado de los componentes, esta no
llega a afectar a una fracción mayoritaria del espesor de cada lámina (25 A). De
esta manera, dado que las muestras sobre las que se han realizado los estudios a
alta temperatura tienen un periodo espacial cuatro veces superior, se puede
inducir que no se destruye su estructura de multicapa durante el proceso de
medida.
4.3 Caracterización magnética
4.3.1 Comportamiento magnético a altas temperaturas
En este apartado se estudia la evolución por encima de la temperatura ambiente,
de las propiedades magnéticas de las multicapas fabricadas. Este tipo de estudios
se ha llevado a cabo con asiduidad en otras clases de sistemas magnéticos
heterogéneos, fundamentalmente en sistemas nanocristalinos obtenidos a partir de
tratamientos térmicos sobre una aleación amorfa [4-6]. La propia naturaleza del
proceso de obtención y la complejidad composicional y estructural de estos
materiales, dificulta enormemente la interpretación de los fenómenos a los que da
lugar su estructura heterogénea. Así, a diferencia de en aquellos, en los
experimentos descritos en esta memoria se puede alcanzar un mayor
conocimiento de la estructura, composición y geometría de cada una de las fases,
lo que permite avanzar un poco más en la clarificación de su comportamiento
magnético.
Los trabajos realizados sobre materiales nanoestructurados obtenidos a partir de
aleaciones amorfas fabricadas por enfriamiento ultrarrápido, se resumen a
grandes rasgos a continuación:
- El material heterogéneo se obtiene a partir del tratamiento térmico
aplicado a una aleación amorfa homogénea. Están constituidos
básicamente por dos fases magnéticas, los precipitados nanocristalinos
(ricos en Fe) de alta temperatura de Curie, y la matriz intergranular
amorfa. Esta fase pierde contenido en hierro durante la cristalización, lo
que se manifiesta en un descenso de su temperatura de Cuñe.
- La evolución con la temperatura de la imanación de saturación permite
determinar la temperatura de Curie de la interfase amorfa, la cual no
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coincide con la de una aleación amorfa homogénea de la misma
composición.
- La evolución con la temperatura del campo coercitivo no exhibe el
decrecimiento monótono que se observa en materiales homogéneos.
Para realizar este estudio de evolución de las propiedades magnéticas con la
temperatura, se han utilizado las muestras de la primera de las series; las
dimensiones de las láminas en esta serie, son asimilables a las distancias típicas
que caracterizan a los materiales nanocristalinos. Así, en aleaciones amorfhs ricas
en hierro con adiciones de Nb y Cu se han calculado los tamaños típicos de los
cristalitos que precipitan como consecuencia de los tratamientos térmicos y la
distancia media de separación entre los mismos [7]. El primero de estos
parámetros se ha calculado a partir del ensanchamiento de lo picos del diagrama
de difracción de rayos X. La distancia entre granos se puede estimar si además se
conoce la fracción de muestra cristalizada, dato al cual se accede mediante
espectroscopia Móssbauer o medidas magnéticas. Los tamaños típicos de los
nanocristales oscilan alrededor de los 20 mn, con la particularidad de que este
tamano no varia excesivamente a lo largo de las distintos estados de
cnstalización. Básicamente, a través de los distintos tratamientos térmicos
aumenta la fracción de muestra cristalizada, o lo que es lo mismo, aumenta el
número de nanocristales y, por lo tanto, disminuye la distancia entre ellos. Este
parámetro osdila entre 20 nm para los primeros estados de nanocristalización, y 8
nm para los más avanzados (posteriores tratamientos térmicos inducen la
aparición de distintas fases que no se consideran en este estudio comparativo). En
los experimentos descritos a continuación, el papel de fase cristalina de elevada
temperatura de Curie lo desempeña las láminas de Co, cuyo espesor se conserva
constante con un valor de 150 A. Como fase de baja temperatura de Curie,
haciendo las funciones de matriz amorfa, se utilizan láminas de Ni con espesor
variable entre 25 y 100 A.
4.3.1.1 Imanación de saturación a alta temperatura
En la figura 4.6 se esquematiza lo que sería la evolución de la imanación con la
temperatura de un sistema multiiffisico constituido por una fase A, de temperatura
de Curie alrededor de 10000 C, y un sistema B con T0 de 3500 C. El momento a
temperatura ambiente correspondiente a la fase A es seis veces el de la Ibse B. Se
aprecia cómo en la temperatura de Curie de la fase B, aparece un marcado
cambio de pendiente en esta curva correspondiente al sistema A+B.
En principio, a una determinada temperatura, para un sistema multifisico
donde x e y se relacionan con elvolumen de cada fase, la imanación debería ser,
MA4B = xMA+yMB (4.4)
x+y
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Figura 4.6. Representación de la evolución de la imanación de
saturación con ¡a temperatura de un sistema multifásico KB.
En la tabla 4.3 se recogen los valores de imanación de saturación y temperatura
de Curie para el Co y el Ni a temperatura ambiente [8,9].
Tabla 4.3 Parámetros magnéticos de Ni y Co. T~ es la temperatura de
Cuñe, o la imanación específica y 47rM~ la imanación de saturación,
ambas a temperatura ambiente.
900 1200
CCo 354.2 55.09 63941115 164.8 17870
Según estos parámetros, la curva representada en 4.6 correspondería, de forma
aproximada, a un sistema heterogéneo constituido por Ni y Co, en el que el
volumen de Co fuera el doble que el de Ni. Algunas de las muestras estudiadas se
aproximan a esta relación nominal de volúmenes.
El análisis de la evolución de la imanación de saturación con la temperatura, se
divide en dos partes, evolución de su temperatura de Curie y desu momento
magnético con el espesor de las láminas de Ni.
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Figura 4.3. Difractogrania a altos ángulos de una multicapa de
composición (Ni25Co50)40.
Tal y como se menciona en este mismo apanado, no es posible determmar
mediante el equipo de difracción de rayos X utilizado, la periodicidad de las
multicapas de la primera serie. Por lo tanto, el estudio de la influencia sobre la
interfase de las altas temperaturas se ha realizado sobre una muestra de
composición (Ni25Co25)40. Tampoco es posible la monitorización in situ de la
estructura durante la medida magnética. De esta forma, se ha optado por someter
a una misma muestra de la composicion que arriba se indica, a tratamientos
térmicos consecutivos, que en conjunto superan el tratamiento térmico global al
que se somete a cada muestra durante cada medida magnética (el sistema
alcanzaba una temperatura de 4000 C en menos de 50 minutos). La figura 4.4
indica la temperatura y el tiempo correpondiente a cada tratamiento. En todos
ellos la muestra se mantenía en una atmósfera de flujo constante de argón, de
igual manera que durante las medidas magnéticas. A grandes rasgos constan de
tres etapas de aproximadamente 10 minutos cada una. La primera de ellas
corresponde a la subida de la temperatura, la segunda es unintervalo a
temperatura constante, y la tercera es la bajada hasta la temperatura ambiente.
Cada tratamiento se nombra con el valor aproximado de la temperatura de la
segunda etapa, aunque, en ningún momento, a la vista de la gráfica 4.4 se pueda
hablar de recocidos isotérmicos.
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En cuanto a la temperatura de Curie del Ni (a partir de ahora la denotaremos por
TNi), se observa que practicamente tiene el mismo valor en ambas multicapas
(alrededor de 3550 C, que es la temperatura de Curie del Ni masivo).
En la figura 4.8, se presenta el mismo tipo de medidas para muestras con 50 A de
Ni. En este caso se observan diferencias cualitativas importantes con respecto a la
muestra anterior.
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Figura 4.8. Evolución con la temperatura de la imanación de
saturación de (Ni
50Co~50)40 y (Ni50Ag150)40.
La característica más reseñable de estos resultados es que, para ninguna de las
dos muestras (Ni50Cojy0J40y (Ni5~4g¡5<) 40 TNÍ coincide con la temperatura de
Curie del Ni masivo. Para el caso de la muestra con plata, ‘~N¡ está por debajo de
los 3540 C, mientras que en la muestra con cobalto está claramente por encima.
La figura 4.9 muestra la comparación entre la evolucion de la imanación con la
temperatura de las muestras de cobalto anteriormente presentadas. Las flechas
indican la posición de TNi en cada una de las muestras.
Se ha llevado a cabo una caracterización similar para otros espesores de las
láminas de Ni. Los resultados, en lo que concierne a la evolución de TN¡ en
función del espesor de Ni (que se denota por ‘Ni) y de la naturaleza de las láminas
adyacentes, se detalla en la figura 4.10.
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Figura 4.9. Comparación entre el comportamiento
(Ni100Co150)40 y (Ni50Co150)40.
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Figura 4.10. Temperatura de Curie del Ni en multicapa, en función
del espesor de Ni y de la naturaleza de las láminas adyacentes.
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El comportamiento del Ni cuando forma parte de multicapas del tipo Ni/NM, en
las que NM representa un elemento no magnético, se ha estudiado ampliamente
con anterioridad. Así, en la referencias [10] y [11] encontramos estudios sobre las
propiedades de sistemas Ni/Ag en una amplia variedad de espesores de Ni.
Tambien se han estudiado los sistemas Ni/Cr [12] y Ni/Au [13]. En todos ellos se
describe una disminución de la temperatura de Curie del Ni cuando el espesor de
las láminas que constituyen la multicapa desciende por debajo de 100 A, y se
describe en todos los casos una evolución muy similar a la que se presenta en la
figura 4. 10. En la mayoría de estos trabajos, se apunta como origen del
decrecimiento de la temperatura de Curie, el debilitamiento del orden magnético
conforme disminuye el espesor de Ni. Medidas realizadas sobre multicapas de
Ni/Cr con espesores de Ni inferiores a 20 A, establecen un espesor de 8 A como
limite por debajo del cual el Ni deja de exhibir ferromagnetismo. A partir de este
dato, se predice que los primeros planos atómicos de las intercaras de las
películas de Ni, son ferromagnéticos con muy débil imanación, o bien no
magnéticos. Esta láminas “magnéticamente muertas”, tendrían un espesor de
aproximadamente 4 A. El orden magnético, como todo fenómeno cooperativo,
depende drásticamente de la dimensionalidad del sistema. Así, conforme un
sistema (en este caso el Ni) evoluciona desde la tridimensionalidad (representada
por el Ni masivo o por multicapas de espesor de Ni superior a 100 A) hacia la
bidimensionalidad (una lámina constituida por un solo plano de átomos, o según
la referencia [12], una multicapa con espesor de Ni inferior a 8 A), la intensidad
de las interacciones de canje responsables del orden magnético va disminuyendo.
Por el contrario, cuando el otro elemento constituyente de la multicapa es un
elemento ferromagnético, como es el caso del Co, cabe esperar un reforzamiento
del magnetismo en elNi, que se tradujera en un mcremento de su temperatura de
Curie. La figura 4.11 representa el incremento de TN¡ que se produce al sustituir
el elemento no magnético (en este caso la plata) por el cobalto, en función del
espesor de Ni.
Por lo tanto, el tamaño de un sistema magnético, cuando éste es del arden de
unas decenas de planos atómicos, no es el único factor que modifica el valor de
su temperatura de Curie. La naturaleza magnética de las fases colindantes
también es un factor decisivo. Se puede considerar, a grandes rasgos, que el valor
de la temperatura de Curie de un sistema magnético es indicativo de la magnitud
de las interacciones de canje entre sus momentos elementales, los cuales se
cuantifican mediante el llamado campo molecular. De esta manera, se puede
asumir que el fenómeno de aumento de TN¡ que se encuentra en estas multicapas
de Ni/Co se relaciona con un aumento de campo molecular promedio en las
láminas de Ni.
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Figura 4.11. Aumento de la temperatura de Curie del Ni en
multicapas Ni/Co respecto a muestras Ag/Ni con espesores similares
de Coy Ag, en función del espesor de Ni.
Consideremos un sistema magnético heterogéneo compuesto, por simplicidad,
por dos fases A y 13. Se pueden distinguir tres constantes de canje: i) la
correspondiente a los átomos en el interior de la fise A, que denotamos como
u) la de los átomos de la fase B, que denominamos .4 y iii) la constante de canje
de los átomos de la interfase, que tendrá un valor intermedio entre los dos
anteriores. En el caso de multicapas como las que estamos tratando, la constante
de canje varía localmente según nos desplazamos a lo largo de la dirección
perpendicular a la superficie. Llegados a este punto, podemos introducir el
concepto de anchura de canje de la interfase (ACI), como la distancia a la cual
la constante de canje local en el material cambia desde ~A hasta J~. A pesar de
que la interacción de canje entre los momentos de un sistema ordenado
ferromagnéticamente adquiere unos valores elevados en términos de campo
molecular (del orden de 1000 T), su longitud de alcance es pequeña, situándose
en un par de distancias atómicas [14]. Dentro de este orden de magnitud se
situará, por lo tanto, la anchura de canje de las interfases en un sistema magnético
heterogéneo. A pesar del pequeño valor de ACI, su influencia en las propiedades
magnéticas macroscópicas será tanto más patente cuanto mayor sea el volumen
de átomos en las interfases en relación con el volumen total de la muestra. Son
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los sistemas heterogéneos, tales como los amorfos cristalizados y las multicapas
que aquí se estudian, los que presentan una relación entre la superficie de las
intercaras y el volumen de la muestra lo suficientemente alta como para que la
ACJ alcance valores significativos.
Dos factores importantes contribuyen a ACI:
- La estructura de la interfase: la rugosidad y la interdiflisión en la interfase
conduciría a un gradiente de composiciones a lo largo de la dirección
perpendicular a la interfase ideal. A pesar de que los resultados de
difracción de rayos X de las figuras 4.1 y 4.5 muestran la existencia clara
de periodicidad, siempre es de esperar la presencia de un gradiente de
composiciones.
- Interacciones electrón-electrón a través de la interfase. Está bien
establecido que, en multicapas de materiales ferro-paramagnéticos, las
interacciones de canje se propagan a través de los espaciadores
paramagnéticos mediante polarización electrónica, incluso en el caso de
interfases ideales [15]
En primera aproximación, un material magnético alcanza su temperatura de Curie
cuando la energía de agitación térmica es lo suficientemente alta como para
superar la energía de orden ferromagnético. Esto se puede cuantificar a través de
la expresxon:
PBBmnoI = (4.5)
donde ~ es el magnetón de Bohr, Bmo¡ es el campo molecular y k es la constante
de Boltzman. En el Ni, el incremento de la temperatura de Curie, AT~ alcanza
hasta un valor de 750C para 1N1=25 A. Estos valores supondrían entonces que el
contacto con las láminas de Co equivale a un incremento del campo molecular
promedio, 411moí’ del orden de 100 T. Este valor de ABmoí, tal y como se
menciona con anterioridad, se podría atribuir a la formación de aleaciones Ni-Co
a lo largo de la interfase, (la temperatura de Curie del material en la interfase
variaría desde la del Co hasta la del Ni siguiendo una ley prácticamente lineal [8])
La otra posibilidad seria la penetración del campo molecular del Co en el Ni
mediante polarización de los electrones de las láminas de Ni. Como el campo
molecular del Co a temperatura ambiente es del orden de 1000 T, un promedio
de 100 T en láminas de Ni dc este espesor, se puede obtener sin más que
considerar que el decaimiento exponencial de la interacción de canje tiene lugar
en una sola distancia atómica. Un análisis teórico detallado de estos fenómenos
de interacción ferromagnética en materiales compuestos por fases de diferentes
temperaturas de Curie se lleva a cabo en la referencia (16].
Momento magnético
La degradación de las propiedades magnéticas en el Ni, cuando forma parte de
multicapas Ni¡NM, a medida que disminuye su espesor, no sólo se manifiesta en
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la disminución de su temperatura de Curie, sino también en la bajada de su
imanación [12, 13]. En estos trabajos se recoje la existencia de una dependencia
lineal de la imanación de saturación con el inverso del espesor de las láminas de
Ni. Esta dependencia se deduce del modelo de zonas de Ni “magnéticamente
muertas”. Considérese MONI como la imanación del Ni masivo, y MS,NI la
imanación de saturación del Ni cuando está formando parte de multicapas del
tipo Ni/NM. Supongamos que existe una lámina “muerta” de valor l,,12 a cada
lado de cada lámina de Ni y que el resto de átomos de la lámina posee un valor de
momento similar al del Ni masivo. La fracción de átomos en cada lámina con un
momento similar al delNi masivo será entonces (-lflNi). De aquí se deduce que
dentro de este modelo de láminas “magnéticamente muertas”, la imanación de
saturación vendrá dada por:
(4.6)
Esta dependencia lineal de la imanación de multicapas del tipo Ni/NM se muestra
en la referencia [13] para multicapas de NI/Au.
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Figura 4.12. Evolución del cociente MNI/MC,,. con el espesor de la
lámina de Ni, ‘N~
En la figura 4.12 se representa el cociente entre la imanación correspondiente al
Ni y la correspondiente al Co para distintas multicapas Ni/Co, en fimción de 1Ni•
La imanacion del Ni se ha estimado a partir de la caida de momento de cada una
t.
(MNI/ M
00 )Mas¡vo
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de las muestras desde temperatura ambiente hasta TNi. El momento restante a
esta temperatura, ha servido para estimar la imanación del Co. La diferencia entre
la imanción de saturación del Co a temperatura ambiente y a 3500C es de
aproximadamente un 4 % [8]. A pesar de ello, la gráfica indica que se está
sobrestimando el valor del momento del Co, al quedar incluido en su valor el
“momento del ruido” procedente del portamuestras, sustrato, adhesivo de alta
temperatura, etc. Este ruido de fondo se hace más patente en las medidas a alta
temperatura. La necesidad de que el entrehierro del electroimán sea más ancho
para dar cabida al dispositivo calefactor, disminuye la sensibilidad del
magnetómetro al aumentar la distancia entre las bobinas detectoras. Mediante
esta representación del cociente de imanaciones se elimina el posible error
procedente de la determinación de la superficie de la pelicula que se mide.
Si aplicamos a las multicapas Ni/Co un razonamiento similar al utilizado en las
muestras Ni¡NM, podemos considerar que en un espesor 4, a ambos lados de las
láminas de Ni, éste posee un momento similar al del Co. Si denotamos por Moco
la imanación de saturación del Co, se puede escribir que el momento de cada
lámina de Ni consta de dos términos, Moco(4,/l~i), correspondiente a la fracción
de átomos en la láminas externas, y MONi(l-l<,/INÍ), que tiene en cuenta el
momento de los átomos interiores a la lámina de Ni. La imanación de saturación
del Ni cuando forma parte de una multicapa de Ni/Co tendría por lo tanto la
siguiente expresíon:
M~ ~ (4.7)
1Ni
Al igual que en el caso de las multicapas de Ni/NM, también aparece una
dependencia con la inversa del espesor de las láminas de Ni.
La magnitud que se representa en la figura 4.12, MN/Mc<, tendría entonces la
siguiente expresíon:
MNi M
0N~ ( M~q) 4
,
____ _____ +11— ‘ ¡
M0,c0 Mo,co Y MO,CO ) ‘Ni (4.8) ¡
Según esta expresión existen dos valores extremos de ‘Ni• El primero de ellos
corresponde a láminas de Ni de espesor muy grande comparado con la longitud
10,en cuyo caso, se obtendría la relación de imanaciones correspondiente a los
materiales masivos ( de valor 0.35). Por otro lado, cuando se veriflca que 1<, = 1Ni’la imanación de las láminas de Ni seria igual a la imanación del Co.
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Figura 4.13. Evolución del cociente MNÍ/McO ftente a
espesor de la lámina de Ni, 111N[
la inversa del
En la figura 4.13 se representan los valores de MNi/McO frente a la inversa del
espesor de las láminas de Ni. El punto negro representa el caso extremo en el que
el espesor de la lámina de Ni es precisamente 1<,, y por lo tanto la razón de
imanaciones debería ser la unidad. Siguiendo las indicaciones que aparecen en la
literatura para sistemas Ni/NM, se ha elegido un valor de lj8 A.
4.3.1.2 Campo coercitivo a alta temperatura
Además de la evolución del la imanación de saturación con la temperatura,
también se ha determinado el comportamiento del campo coercitivo, Hc, a
temperaturas superiores a la del ambiente, en las multicapas de Ni/Co y Ni/Ag.
Para ello se han medido los ciclos de histéresis de las distintas multicapas
manteniendo estabilizada la temperatura de la muestra. El campo máximo
aplicado en cada una de estas medidas era suficiente para saturar la muestra a esa
temperatura.
La figura 4.14 muestra la evolución del campo coercitivo con la temperatura para
las multicapas (Ni¡
00Co150)40, representado con circulos huecos. y para
con círculos negros. En la muestra de Ni/Ag el campo coercitivo
decrece, que es el comportamiento típico de esta magnitud. A medida que la
temperatura aumenta, la anisotropía y la imanación de saturación de la muestra
disminuyen, y así lo hace el campo coercitivo, hasta que se alcanza la temperatura
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de Curie del Ni, donde el material deja de presentar orden magnético. Sin
embargo, no se observa un comportamiento similar en la muestra de Ni/Co.
Inicialmente, presenta unos valores de campo coercitivo y una evolución similares
a la composición anterior, pero afrededor de los 300v C, 14 comienza a crecer
conforme aumenta la temperatura. Finalmente, se alcanza un valor máximo a
partir del cual se recupera la evolución descendente.
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Figura 4.14. Evolución del campo coercitivo con la temperatura (por
encima de la temperatura ambiente), en las muestras de composición
,con símbolos huecos y (Ni
100Ag150)40, con símbolos
negros.
Similar comportamiento al anteriormente descrito se observa en la figura 4.15.
Aquí se representa la evolución del campo coercitivo con la temperatura para
muestras similares, pero con un espesor de 50 A en las láminas de Ni.
Sin embargo, el campo coercitivo para la multicapa Ni/Co con el menor espesor
en las láminas de Ni, (Ni25Co¡50)40, exhibe un comportamiento diferente (Fig
4.16). Además de ser magnéticamente bastante más duras a temperatura ambiente
que las composiciones anteriores y que la correspondiente multicapa con Ag, no
presenta tramo creciente ni máximo relativo para el rango de temperaturas
estudiado.
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Figura 4.15. Evolución del campo coercitivo con la temperatura (por
encima de la temperatura ambiente), en las muestras de composición
(Ni
50Co150)40 , con símbolos vacíos y (Ni50Ag150)40, con símbolos
llenos.
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Figura 4.16, Evolución del campo coercitivo con la temperatura, en la
muestra de composición (Ni
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Comportamientos anómalos del campo coercitivo con la temperatura, similares a
los presentados aquí, se han observado en otros sistemas magnéticos multifásicos
como nanocristales [6] y aleaciones metaestables [17].
Tal y como se apuntó en la sección introductoria de este capítulo, la influencia de
la microestructura en las propiedades magnéticas macroscópicas de un sistema
multifásico, está flmdamentalmente gobernada por el grado de acoplamiento
magnético entre las diferentes fases. Este parámetro se describe a través de la
razón entre la longitud de correlación de canje L, y la longitud de fluctuación
estructural, 1 Cuando L es mayor que 1, el proceso de imanación tiene lugar de
manera colectiva en todo el material, mientras que si L<l, cada una de las fases se
imana independientemente de las otras, al no existir acoplo magnético entre ellas.
En las muestras de Ni/Co y Ag/Ni con mayor espesor de las láminas de Ni, a
temperaturas por debajo de 2000 C, se observan valores similares del campo
coercitivo y una misma evolución con la temperatura. Estos hechos apuntan a
que el proceso de inversión de la imanación en las muestras de Ni/Co se nuclea
preferentemente en las láminas de Ni. La razón de esto es, presuniiblemente, la
menor anisotropía del Ni comparada con la del Co. Así, una vez nucleado un
dominio con imanación invertida en el Ni, éste crece y se extiende a lo largo de
toda la muestra mediante corrimiento de paredes.
Después de este primer tramo de temperaturas en el que el valor de H~ en las
muestras de Ni/Co es decreciente, aparece una zona de estabilización y un
posterior incremento, conforme T se va aproximando a TNi. Este
comportamiento anómalo es originado por un acortamiento de la longitud de
correlación de canje, L. Se produce la transición desde el estado ferromagnético
al paramagnético en las láminas de Ni, lo que dificulta la nucleación de dominios
de inversión y su posterior propagación. En la muestra de Ni/Co con menor
espesor de Ni y a temperatura ambiente, el valor de H0 es bastante superior al de
las demás multicapas. Además, no aparece con claridad el mismo
comportamiento cerca de TNi que se observa en las otras muestras. Estos
resultados indican que, en este caso, el espesor de Ni es demasiado pequeño
como para inducir una reducción efectiva de H0 en toda la muestra. De la misma
manera, la transición de Curie del Ni apenas afecta al comportamiento total de
H0.
En general, podemos resumir la evolución del campo coercitivo con la
temperatura en este sistema heterogéneo Ni/Co en los siguientes términos:
- Por debajo de TN~, las interacciones de canje a través de las intercaras
conducen a una longitud de correlación de canje L mayor que el espesor
de una bilámina (esta longitud es claramente la longitud de fluctuación
estructural, 1, o más rigurosamente en nuestro caso, fluctuación
composicional)
La transición del Ni entre su estado ferromagnético y paramagnético
produce un endurecimiento como consecuencia del acortamiento deL.
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4.4 Magnetorresistencia
4.4.1. Ciclos de histéresis
Las medidas de magnetorresistencia (MR) se han realizado en muestras
pertenecientes a la segunda serie, de composición (Ni~Co~)4o. donde x e y varian
entre 25y50 A.
Previa a la caracterización magnetoeléctrica, se llevó a cabo una caracterización
magnética mediante la medida del ciclo de histéresis a temperatura ambiente. Las
multicapas de Ni/Co, para espesores ultrafinos de las láminas de ambos
elementos, presentan anisotropía magnética perpendicular [18]. En nuestro caso,
el periodo espacial de la multicapa se sitúa alrededor de los 75 A, que es
demasiado grueso para que aparezca este fenómeno. Así, la medida se los ciclos
de histéresis se ha hecho con el campo externo aplicado en el plano de la peicula.
Algunas muestras presentaban dentro del plano, de manera muy leve, una
dirección de más fácil imanación. Este fenómeno pudiera estar asociado a la
presencia del campo magnético continuo producido por el magnetrón durante el
proceso de deposición. De cualquier forma, esta pequeña anisotropía en el plano
no afecta de manera apreciable a la carecterización magnetoeléctrica que a
continuación se describe.
12000
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Figura 4.17. Ciclo de histéresis a temperatura ambiente de una
multicapa (Ni25Co50)40. El campo magnético se ha aplicado en el
plano de la película.
O
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En la figura 4.17 se presenta un ejemplo típico de ciclo de histétesis en el plano.
El campo coercitivo es de aproximadamente 4 Oe a temperatura ambiente.
4.4.2 Dispositivo de medida de magnetorresistencia
Para las medidas de MR se ha utilizado la técnica de las cuatro puntas [19], con
un multímetro FLUKE 8842a en configuración de “cuatro hilos”. Las muestras se
cortaron en forma aproximadamente circular, con unos 4 mm de diámetro. La
comente constante se introduce entre dos de los contactos y se mantiene
constante en un valor de 1 mA. La tensión se mide entre los dos contactos.
$—Aln.ohadillas rígidas
Contactas de Cobre
¡ ¡
~ _____________ ~ Hilas
______ Película con sustrato
o ¿
flacas de swe rió,,
Figura 4.18. Representacion del dispositivo de cuatro contactos
utilizado para las medidas de magnetorresistencia.
El dispositivo de medida de cuatro puntas que se ha utilizado se representa en la
figura 4.18. Los cuatro contactos se hicieron con cuatro láminas de cobre de 1
mm de anchura, a las que se conectaban los cables conductores, dispuestas
formando un cuadrado de 3 mm de lado. Mediante unas placas de sujeción y unas
almohadillas rígidas y aislantes, se aseguraba el buen contacto entre las tiras de
cobre y la pelicula metálica. El campo magnético se aplicaba mediante un
solenoide alimentado por una fluente Kepco de corriente continua. Con este
sistema, el campo máximo aplicado en cada sentido era de 100 Ge. Antes de cada
medida de la resistencia en fúnción del campo, se precedia a la desimanación de la
muestra mediante la aplicación de un campo alterno de amplitud decreciente. La
•1~
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secuencia de aplicación de campo magnético para la medida fue la siguiente:
desde campo nulo se aumentó el campo hasta 100 Oe. A continuación se
procedió a la realización de un ciclo completo de amplitud 100 Ge.
a
d
a
d
a b
LI
b
c
b) H
c)
Figura 4.19. Configuracionesde corriente, voltaje y campo magnético
utilizadas en la medida de magnetorresistencia: a) longitudinal, b)
transversal y c) cruzada. El símbolo O representa una fuente de
intensidad constante.
Las medidas de MR se llevaron a cabo en tres configuraciones de contactos
distintas, dependiendo de los terminales por los que se introducía la corriente, y
de su orientación respecto al campo magnético aplicado. En todos los casos, la
corriente, el campo magnético aplicado y los contactos entre los que se media la
d c a)
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caida de potencial, estaban contenidos en el plano de la pelicula. Los tres modos
de medida se esquematizan en la figura 4.19:
- Configuración longitudinal, (V/J)¡; la corriente fluye entre los contactos c
y b, mientras que la caida de potencial se mide entre a y d. El campo
magnético aplicado es paralelo a la corriente (flg 4. 19a).
- Configuración transversal, (V/4; la corriente se inyecta entre los
contactos d y c, y se toma la caida de potencial entre los puntos a y It En
este caso, la corriente es prependicular al campo magnético aplicado (flg
4. 19b).
- Configuración cruzada, (V/J)c; la corriente fluye a lo largo de la diagonal
db, y la caída de potencial se mide en la otra diagonal, ac. El campo
magnético se aplica en la misma dirección que en los casos anteriores (flg
4. 19c).
4.4.3 Medida de magnetorresistencia
Se ha medido la evolución de la magnitud (V/J) a temperatura ambiente en cada
una de las configuraciones descritas anteriormente, para tres muestras de
composición (Ni~Co~)4o, con x = 25 y = 25 A, x = 25 y = 50 A, x = 50 y = 50 A
respectivamente. En la figura 4.20 se muestra la evolución de (V/J) en las
configuraciones longitudinal y transversal para la muestra (Ni25Co50)40. En todos
los casos el factor de magnetorresistencia, MR, se ha definido de la manera
habitual:
_ ________ xlOO (%) (4.9)
MR(H)-
La resistencia longitudinal aumenta con el campo aplicado (magnetorresistencia
positiva), mientras que la transversal disminuye (magnetorresistencia negativa).
Este comportamiento responde a lo que se conoce como magnetorresistencia
anisótropa (AMR) [20]. Como se aprecia en la figura, los valores de factor de
magnetorresistencia a saturación se situan por encima del 6 %, y ya con campos
de 20 Qe se supera el valor de 5 %. Coincidiendo con los datos obtenidos de los
ciclos de histéresis, la medida de magnetorresistencia arroja un valor de campo
coercitivo alrededor de 4 Ge.
Además de los valores máximos del factor de magnetorresistencia, otro
parámetro que se usa como elemento caracterizador de las propiedades de
magnetotransporte de un material es su sensibilidad s, la cual se define, para una
determinada excursión de campo magnético AH, a través de la siguiente
expresíon:
s=(AR/R)/(2419) (4.10)
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En algunas ocasiones también se suele cuantificar el valor de la máxima pendiente
de la curva de resistencia. El máximo valor de s obtenido a temperatura ambiente
en la configuración longitudinal ha sido de 0.15% Qe’ para A1120 Qe, y la
máxima pendiente de estas curvas de magnetorresistencia es de 1. 1% Qe’ para
un valor de campo aplicado de 10 Qe.
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Figura 4.20. Evolución de la resistencia a temperatura ambiente para
una multicapa de composición (Ni25Co50)40 en las configuraciones
longitudinal y transversal.
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En la referencia [21], se describen experimentos de magnetorresistencia
realizados sobre multicapas de composición similar a las aquí presentadas, pero
crecidas mediante la técnica de epitaxia de haces moleculares (MBE). Estas
muestras también presentan magnetorresistencia anisótropa, la cual supera
valores del 7% en algunos casos (si bien estas medidas se han obtenido a
temperatura de 4.2 K). Los máximos valores de sensibilidad alcanzados, también
a temperatura del helio liquido, son de 0.19% 0e1 para una amplitud de campo
de 22 Qe. Si embargo, estas muestras crecidas mediante MEE exhiben un campo
coercitivo superior a 100 Qe.
Aparte de los elevados datos de AMR expuestos con anterioridad, los resultados
más llamativos se muestran en la figura 4.21. Aquí se muestra la evolución de
(VII) con el campo magnético aplicado en configuración cruzada, para la misma
muestra de composición (Ni
25Co50)40.
150 0.024
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Figura 4.21. Evolución de la resistencia a temperatura ambiente para
una multicapa de composición (Ni25Co50)40 en la configuración
cruzada.
Se obtiene un factor máximo de magnetorresistencia en esta configuración
cruzada a temperatura ambiente de 130 %, lo que supone una sensibilidad del 3%
Qe-1 para una excursión de campo de AH=20 Qe, y una pendiente máxima de25% Qe-1 para el campo de 10 Qe. Las muestras de diferente composición
también exhiben comportamientos similares de magnetorresistencia en
-50 50
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configuración cruzada. En la figura 4.22 se muestran estas curvas para muestras
de composición (Ni25Co25)40 y (Ni50Co50)40.
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Figura 4.22. Evolución de la resistencia a temperatura ambiente para
multicapas de composición (Ni25Co25)40 y (Ni50Co50)40 en
configuración cruzada.
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4.4.4 Modelo de cuatro resistencias
Tres son las características que convergen en este experimento y que finalmente
dan lugar a estos valores de magnetorresistencia tan elevados:
- Las muestras utilizadas son notablemente más blandas que otros sistemas
que presentan valores elevados de magnetorresistencia: las multicapas
ferro/para y los sólidos gyanulares [22], que presentan GMI, suelen tener
campos coercitivos del orden de miles de oersted y campos de saturación
de algún tesla. Como se menciona anterionnente, otros sistemas
ferro/frrro con elevada AMR tienen campos coercitivos superiores a 100
Qe a la temperatura donde presentan los mayores valores de
magnetorresistencia.
- Las muestras utilizadas en este trabajo exhiben valores de
magnetorresistencia longitudinal y transversal relativamente elevados a
temperatura ambiente, pero a diferencia de los sistemas con GMR [22],
en nuestro caso el comportamiento de la resistencia es anisótropo:
aumenta con el campo cuando éste y la corriente son paralelos, mientras
que disminuye en la configuración transversal.
- La disposición de corriente, voltaje y campo que se muestra en la figura
4. 19c, refuerza el efecto de anisotropía en el comportamiento de la
magnetorresistencia, lo cual, conjugado con los factores anteriores, se
traduce en factores de magnetorresistencia a bajos campos y a
temperatura ambiente tan elevados como los que aparecen en las figuras
4.21 y 4.22.
El comportamiento eléctrico del sistema muestra-cuatro contactos, se puede
modelizar fácilmente mediante un conjunto de cuatro resistencias como el que se
muestra en la figura 4.23 [23]. Las resistencias R1 y R~ se relacionan con las
resistividades longitudinal y transversal respectivamente. Cada una de las
configuraciones de medida que se han utilizado y que se esquematizaban en la
figura 4.19, se puede representar dentro de este modelo de cuatro resistencias
mediante la elección adecuada de los nodos por donde se introduce la corriente, y
en los que se mide el voltaje. En la figura 4.23 se muestra la elección de nodos
que correspondería con las configuraciones longitudinal, transversal y cruzada
respectivamente.
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Figura 4.23. Modelo de cuatro resistencias que da cuenta del
comportamiento eléctrico de las configuraciones de contactos a)
longitudinal, b) transversal y c) cruzada.
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Si se hace uso de las leyes circuitales elementales, se obtiene la relación entre el
cociente (VII) en cada configuración, y las resistencias R1 y Rt. Asi se tiene que:
v<1
~ l2R1+R~
(v)A Rl
It— 2 R1 +R~ (4.11)
(vi) 1
021&!
Si atendemos a las dos primeras ecuaciones, notamos que forman un sistema de
segundo orden con dos incógnitas; despejando del mismo las incógnitas R1 y ¡4,
se puede obtener su valor en función de las magnitudes que realmente se miden,
esto es, en función de (VII)1 y (V/4:
= 4(v1) +JU~7~(~Yi
xl vtl} (4.12)
& = 2((v) +,jf%ji(71)
A partir de estas relaciones, es posible obtener de qué forma se relacionan las
medidas en configuración cruzada con los datos de las configuraciones
longitudinal y transversal:
En la figura 4.24 se representa la evolución de R1 y 14 con el campo magnético
aplicado, para la muestra de composición (Ni25Co50)40. Estas curvas han sido
calculadas a partir de los valores experimentales de (VII)1 y (V/J)~, y haciendo uso
de las expresiones en 4. 12.
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Figura 4.24. Representación de R1 y & frente al campo magnético
aplicado, para la muestra de composición (Ni25Co50)40. Los datos se
han calculado a partir de las curvas de la figura 4.20 y las fórmulas
4.12.
En la tabla 4.4 se resumen algunos de los parámetros de magnetotransporte más
importantes para las tres composiciones estudiadas
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Tabla 4.4. Resumen de propiedades magnéticas y eléctricas a
temperatura ambiente en multicapas de composición (Ni~Co~)40.
Los datos que se muestran son: campo coercitivo, factor de cambio
de resistencia en las tres configuraciones, valores de R1 y & y su
variación relativamáxima con el campo.
Las enormes vanaciones de (VI])0 y el signo de su evolución con el campo
aplicado se pueden explicar en el marco de este modelo de cuatro resistencias.
Supongamos las siguientes condiciones iniciales: la muestra es circular y
homogénea, se encuentra desimanada y el campo magnético aplicado es nulo; los
cuatro contactos son iguales y se sitúan simétricamente en forma de cuadrado
perfecto. Esta situación supondría que R1 = ¡4. Por lo tanto, según la ecuación
4.11, (VII)0 debe ser nulo. En la figura 4.23c, la corriente fluye desde el contacto
d hacia b. En las condiciones anteriores, las lineas de corriente son simétricas
respecto a la diagonal db y, por lo tanto, los contactos a y c están al mismo
potencial eléctrico.
La muestra presenta magnetorresistencia anisótropa, así, cuando se aplica un
campo magnético H, la resistencia en la dirección longitudinal Rí aumenta,
mientras que en la dirección transversal 14 disminuye. Como consecuencia de
ésto, aparece una diferencia de potencial entre los nodos a y c. De acuerdo con la
definición de factor de magnetorresistencia que se da en la expresión 4.9 y que es
la comunimente aceptada [21, 22], el cambio de voltaje que se describe
significaría un factor infinito de magnetorresistencia (el voltaje pasa de ser nulo a
tener un valor finito).
En el caso de las medidas sobre la muestra de composición (Ni25Co50)40, el valor
de R1 es menor que el de Rt (ver figura 4.24 y tabla 4.4), con lo que (VII)0 no es
nulo en el estado desimanado. La razón de esta diferencia de resistencias iniciales
estriba en la dificultad de cortar una muestra regular y simétrica, así como en la
no simetría e inhomogeneidad de los contactos. Como R1 aumenta y 14 disminuye
al imanarse la muestra, en este caso particular (VII)0 también disminuye con el
campo aplicado. De esta forma, se da cuenta del comportamiento negativo de la
magnetorresistencia cruzada en la medida 4.21.
Este tipo de muestras con magnetorresistencia anisótropa y una configuración
cruzada de contactos como la representada en la figura 4. 19c, pueden
consíderarse, desde el punto de vista eléctrico, como un puente de Wheatstone.
Las ramas de este puente están constituidas por resistencias de valor R1 y 14,
colocadas dos a dos en ramas enfrentadas (dispositivo similar al mostrado en la
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figura 4.23c y que se representa en la figura 4.25). Se pueden presentar tres
situaciones iniciales diferentes:
a
d b
Figura 4.25. Puente de Wheatstone equivalente a la configuración
cruzada de contactos.
- R1>¡4. En esta situación el puente está desequilibrado, y aparecerá un
voltaje entre los nodos a y c. Cuando se aplica el campo magnético, el
valor de R1 aumenta y el de 14 disminuye. De este modo el puente se aleja
aún más del equilibrio y aumenta el valor del voltaje. Desde un punto de
vista magnetorresistivo, se puede decir que este sistema exhibe
magnetorresistencia positiva, puesto que el cociente (VII)0 aumenta con el
campo aplicado.
- R1<14. Aquí el puente también está desequilibrado. Al aplicar el campo, R1
crece y 14 decrece, y el puente tiende a equilibrarse con la consiguiente
disminución del voltaje entre a y c. El comportamiento magnetorresistivo
en este caso es negativo, al disminuir (Vil)0 con el campo magnético. Si
los valores iniciales de Rí y 14 están lo suficientemente próximos (el valor
de la diferencia entre ambos valores es menor que la suma de sus
variaciones máximas entre el estado desimanado de la muestra y su
saturación), existe un campo magnético para el cual el puente se equilibra,
con lo que aparece un voltaje nulo entre los nodos a y c. A partir de este
punto, si se sigue aplicando campo magnético, el sistema exhibirá un
comportamiento magnetorresistivo positivo.
- R1=¡4. Inicialmente el puente está en equilibrio y no aparece voltaje entre
los contactos a y c. Al aplicar el campo magnético, el puente se
desequilibra al variar en distinto sentido la resistencia de sus ramas. El
sistema tiene un comportamiento magnetorresistivo positivo (el cociente
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(VII)0 aumenta con el campo). Esta situación corresponde a la máxima
sensibilidad de la respuesta del sistema frente al campo aplicado.
Las configuraciones en puente de Wheatstone se usan frecuentemente en la
construcción de sensores magnetorresistivos con el fin de aumentar la eficacia del
dispositivo [24, 25, 26]. En estos casos, se suelen emplear cuatro elementos
magnetorresistivos (normalmente cuatro películas depositadas sobre un sustrato).
A continuación, dos de las películas magnetorresistivas se apantallan del campo
magnético externo mediante una lámina de material magnético blando lo
suficientemente gruesa. Las otras dos películas van a constituir los elementos
sensores de campo magnético. Los cuatro elementos magnetorresistivos se
conectan en configuración de puente de Wheatstone, alternando películas
apantalladas con no apantalladas. La presencia de un campo magnético externo
varía la resistencia de los elementos que no están apantallados, lo cual se traduce
en el desequilibrio del puente.
La figura 4.26 es una reproducción de los sistemas que se describen en las
referencias [24, 25, 26]. Este esquema es la base de los productos que utilizan
materiales con GMIR, y que son comercializados por la compañía Nonvolatile
Electronics Inc. de Minnesota.
Concentración de campo
yVA in
A B
V Gro undB
Pantallas Sensores magnéticos
Figura 4.26. Reproducción de la configuración en puente usada en los
dispositivos de las referencias [24, 25, 26].
Como quedó apuntado anteriormente, los materiales que presentan magnetorre-
sistencia gigante suelen necesitar campos elevados para cambiar de manera
apreciable su estado de imanación (los campos necesarios para saturar estos
materiales pueden llegar a ser hasta de varios tesla). Además, los factores de
magnetorresistencia realmente gigantes aparecen normalmente a temperaturas
cercanas al helio liquido. De ahí la necesidad utilizar dispositivos en puente para
obtener elevados factores de magnetorresistencia a temperatura ambiente, y de
usar concentradores de campo con el fin de aumentar la sensibilidad. Estos
concentradores consisten en dos láminas planas de un material de alta
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permeabilidad, entre las que se sitúan los sensores no apantallados (como indica
la figura, este material también suele servir de pantalla para los otros dos
elementos).
Un sistema que se fundamente en materiales con elevada magnetorresistencia
anisótropa y configuración cruzada de contactos, como el que se presenta en esta
memoria con multicapas de Ni/Co, presenta ciertas ventajas con respecto a los
que utilizan materiales con (IIMR:
- Aunque los factores de magnetorresistencia, tanto longitudinales como
transversales, no sean tan altos como en el caso de materiales con OMM,
con una configuración cruzada de contactos y una geometría adecuada, es
posible obtener factores de magnetorresistencia muy elevados. Este
aumento del factor de MR se obtiene también en materiales OMIR con
disposiciones en puente y pantallas magnéticas. En nuestro caso, se
aprovecha el caracter anisótropo de la magnetorresistencia para que la
propia muestra se comporte como un puente de Wheatstone. Así, el
posible dispositivo se simpliflca notablemente: no es necesaria la
construcción del puente de medida ni el apantallado de ningún elemento.
- Por otra parte, las muestras que aquí se presentan exhiben campos
coercitivos y campos de saturación relativamente bajos, y no sería
necesaria la presencia de elementos concentradores del campo magnético
para elevar la sensibilidad del sistema.
4.4.5 Sensor de campo magnético
A la vista de las propiedades magnetorresistivas que se consiguen con esta clase
de materiales y esta configuración de contactos, se ha utilizado una de estas
muestras para la realización de un sensor de campo magnético con núcleo
magnetorresistivo. En este caso, la composición elegida para la película ha sido
(Ni25Co25)40.
Según lo expuesto en los apartados anteriores, y que queda plasmado en la
expresión 4. 11, los mayores factores de magnetorresistencia cruzada se obtienen
cuando la muestra y los contactos son perfectamente simétricos, esto es, cuando
R1 y 14 son prácticamente iguales. A fin de obtener una muestra de forma circular,
se ha pulverizado la multicapa sobre un sustrato (oblea de Si), cubierto con una
máscara apropiada. La máscara consistía en una película plástica de pequeño
espesor, en la que se ha practicado un orificio circular de 0.5 cm de diámetro. La
película perforada se retira del sustrato una vez realizado el depósito, con lo que
se obtiene una película con forma prácticamente circular. Los contactos, los
cuales, a diferencia de en el sistema de medida que se muestra en la figura 4.18
ahora van a ser permanentes, se han hecho con pintura de plata e hilo de cobre.
A continuación, se describe el circuito electrónico que utiliza el sensor, y que es
uno de los más simples posible. Básicamente consta de tres etapas (Figura 4.27):
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- Generador de intensidad. Esta etapa genera una corriente eléctrica
continua, independiente del valor de la impedancia de carga (fuente de
intensidad). Para su realización, se aprovecha la corriente del lazo de
realimentación de un amplificador inversor. Si se hace uso de leyes
circuitales elementales y de las propiedades de los amplificadores
operacionales [27], es fácil mostrar que, el valor de la intensidad 1 que
circula por el lazo de realimentación de un amplificador operacional en
esta configuración, no depende de la carga en esta rama, y sólo depende
del valor del voltaje /~ y de la resistencia de entrada Rgi. Con unos
valores de V0 12 V y Rgi = 3 kQ, se obtiene una corriente continua que
fluye entre los contactos a y c de valor 1 — 4 mA.
yo
Figura 4.27. Sensor de campo magnético con núcleo de material de
magnetorresistencia anisótropa y configuración cruzada de contactos.
El dispositivo electrónico consta de tres etapas: generador de
corriente, amplificador de instrumentación y amplificador inversor.
- Amp4ficador de instrumentación. Esta etapa proporciona una salida, que
es proporcional a la diferencia de voltaje entre dos señales de entrada.
[27] En nuestro caso, tal y como se indica en la figura 4.27, la señal de
entrada es la diferencia de voltaje entre los contactos b y d de la película.
El circuito empleado, con un solo amplificador operacional, es el más
sencillo posible. En la referencia [27] se pueden encontrar otros circuitos
con varios amplificadores operacionales, e incluso existen amplificadores
de instrumentación monoliticos, como el Analogic Devices AD521.
H
a b
It
Amplificador de Amplificador
instrumentación no inverasor
Fuente de
corriente
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- Ampl<ficador no inversor. La señal de salida de la etapa anterior
proporciona un voltaje que esta dentro del orden de los milivoltios. En
esta etapa final, mediante un sencillo amplificador no inversor, se lleva la
señal hasta décimas de voltio, V~.
En la figura 4.28 se muestra la respuesta del sensor ftente a un campo magnético
aplicado. La lectura del voltaje de sailda V~ y el control del campo aplicado, se ha
llevado a cabo mediante un sistema de adquisición de datos por ordenador. Los
puntos representan sólo algunos de los datos que se han tomado; el ajuste se ha
realizado mediante el promedio de tres datos consecutivos.
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Figura 4.28. Respuesta del sensor con nucleo de material magnetorre-
sistivo en función del campo magnético externo.
Aunque la respuesta del sensor construido conserve las características del
proceso de imanación de un material magnético (no linealidad y presencia de
histéresis), la &áfica 4.28 permite resaltar las propiedades de estas multicapas de
Ni/Co con elevada magnetorresistencia anisótropa y configuración cruzada de
contactos como núcleos de sensores. Sus propiedades de material magnético
relativamente blando, hace que el rango de campo dentro del cual se encuentra la
respuesta del sensor, sea de algunas decenas de oersted, en lugar de algunos
tesla, como ocurre en los materiales con magnetorresistencia gigante. Por otra
parte, los elevados factores de magnetorresistencia que se alcanzan en este
sistema permiten, incluso con un dispositivo electrónico tan sencillo como el
presentado en la figura 4.27, obtener respuestas razonables frente al campo
magnético.
-20 20
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Capítulo 5
Conclusiones y futuros trabajos
A lo largo de esta memoria, se han analizado diversos aspectos magnéticos de
sistemas fabricados mediante la técnica de pulverización catódica. En particular,
se ha estudiado la anisotropía perpendicular y la magnetostricción gigante en
películas delgadas amorfas de TbFe, la modificación de las propiedades
magnéticas del Ni cuando forma parte de distintos sistemas heterogéneos y la
magnetorresistencia anisótropa de las multicapas Ni/Co.
5.1 Películas Delgadas Amorfas de TLFe
Los estudios sobre este sistema se han centrado en la medida de la anisotropía
magnética perpendicular y la constante de magnetostricción así como su
variación con el tratamiento térmico, mediante el método de la dependencia con
la tensión de la susceptibilidad inicial. Además, se relaciona el comportamiento de
estas magnitudes, con la estructura local de la aleación. El análisis de esta última
se ha llevado a cabo mediante la técnica de absorción de rayos x conocida como
EXAIFS. Las muestras utilizadas barren un amplio rango de composiciones. Las
conclusiones más importantes que se derivan de esta parte del trabajo se pueden
resumir en los siguientes puntos:
i) Las medidas magnéticas muestran la presencia de una importante anisotropía
perpendicular al plano de la pelicula y una constante de magnetostricción gigante,
cuyos valores son relativamente cercanos a los de las muestras policristalinas. El
comportamiento de ambas magnitudes, después de la aplicación de un recocido
poco energético, apunta hacia la existencia de dos intervalos de composición en
los que el mecanismo originario de la anisotropía puede ser distinto:
- Contenido en lib por debajo del 30 %. El tratamiento térmico relaja
prácticamente por completo la anisotropía perpendicular.
- Contenido en Tb por encima del 30 %. Aunque el tratamiento hace
disminuir la anisotropía, ésta no se relaja casi totalmente como en el caso
anterior.
u) Las medidas estructurales realizadas mediante la técnica del EXAFS indican
que, a pesar de la estructura amorfa de las aleaciones, existe un cierto orden de
corto alcance. Este ordenamiento corresponde a la presencia de una anisotropía
en la distribución de enlaces, entre la dirección perpendicular a la pelicula y
direcciones contenidas a lo largo del plano. Aquí también se pueden distinguir
dos rangos composicionales que coinciden, de manera aproximada, con los que
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se establecían para la anisotropía magnética. Es en el rango de alto contenido en
Tb donde la anisotropía de orientación de enlaces adquiere sus valores más altos.
iii) Se pueden proponer diversas geometrías del entorno eléctrico del Tb para dar
cuenta de la anisotropía perpendicular en las peliculas delgadas de lUbFe. Sin
embargo, la presencia simultánea de anisotropía perpendicular y magnetostricción
positiva (la anisotropía decrece al aplicar una tracción en el plano), indica que la
situación más plausible es la existencia de una mayor densidad de carga positiva
alrededor del orbital 4f del It en direcciones contenidas en el plano, que en la
dirección perpendicular. El modelo de anisotropía de cargas puntuales, y una
mayor densidad de pares Tb-Fe en elplano, da cuenta de esta situacion.
iv) Otros autores, también mediante experimentos de absorción de rayos x, han
observado anisotropía en la orientación de enlaces en este tipo de películas, y han
correlacionado este hecho con la presencia de anisotropía magnética
perpendicular. La cuantificación de estos experimentos arrojaba como resultado
una mayor densidad de pares Tb-IFe en la dirección perpendicular, y de Fe-Fe y
Tb-Tb a lo largo de direcciones en elplano. De esta manera, se daba cuenta de la
anisotropía perpendicular dentro del modelo metálico de anisotropía, pero no se
justificaba de manera clara el signo de la magnetostricción.
Los experimentos que se presentan en esta memoria, indican que los estudios
estructurales anteriormente citados se han llevado a cabo en el rango
composicional donde la anisotropía magnética es flicilmente relajable mediante un
ligero tratamiento térmico. Es precisamente en este rango donde los espectros de
EXAFS indican la existencia de una anisotropía estructural menos clara. De
hecho, la cuantificación de estos espectros no arroja aniosotropía en la
orientación de enlaces en la región de bajo contenido en Tb. En la región de alto
contenido en Ib, esta anisotropía se plasma en una mayor densidad de pares Ib-
Fe en direcciones a lo largo del plano, que en la dirección perpendicular.
5.2 Propiedades magnéticas del Ni en sistemas heterogeneos
Ni/Co y Ni/Ag.
El trabajo que se ha realizado en estos sistemas se ha centrado en el análisis, para
distintos espesores de las láminas de Ni, de la evolución de sus propiedades
magnéticas con la temperatura por encima de la temperatura ambiente. Las
principales conclusiones se pueden resumir en los siguientes puntos:
i) El campo coercitivo en las multicapas de Ni/Ag exhibe un típico
comportamiento decreciente. Hasta temperaturas no muy supenores a la del
ambiente, las multicapas de Ni/Co presentan un comportamiento paralelo, lo que
indica que el proceso de inversión de la imanación en estas muestras se nuclea en
las láminas de Ni. A partir de una cierta temperatura, se observa un
comportamiento anómalo, el cual consiste en la aparición de un máximo relativo
de campo coercitivo entre 350 y 4000 C. Esta anomalía se relaciona con la
transición magnética que experimentan a estas temperaturas las láminas de Ni. La
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transición hacia el paramagnetismo en el Ni se traduce en un acortamiento de la
longitud de correlación de canje, aislamiento magnético de las láminas de Co, y
endurecimiento magnético del material. Por debajo de un cierto espesor de las
láminas de Ni (25 A), el campo coercitivo de las muestras de Ni/Co es
claramente superior al de las correspondientes de Ag/Ni, lo que indica que el
espesor de Ni es insuficiente para nuclear la inversión de imanación en toda la
muestra. Este hecho se corrobora en el estudio con la temperatura al no aparecer
ningún máximo relativo de campo coercitivo durante la transición magnética del
Ni.
u) Las medidas de la imanación de saturación con la temperatura en los sistemas
Ni/Co y Ag¡Ni, indican que las propiedades magnéticas del Ni se modifican
sustancialmente dependiendo de la naturaleza del elemento que le acompaña en el
sistema heterogéneo. Además de la ya conocida disminución de la temperatura de
Curie y del momento magnético del Ni al estar en compaflia de un elemento no
magnético (Ag), se muestra como la presencia de un elemento de “más intenso
magnetismo” como es el Co, supone un nitido aumento de su temperatura de
Curie y de su momento magnético. Este efecto es tanto más evidente cuanto más
estrechas son las láminas de Ni. La calidad de las interfases en estas multicapas,
asi como su no excesiva degradación durante la medida a alta temperatura,
parecen apuntar hacia la penetración de la interacción de canje del Co dentro de
las láminas de Ni, vía interacción electrón-electrón, como el probable origen de
este reforzamiento del magnetismo del Ni.
iii) Los resultados expuestos en los puntos anteriores, podrían aportar algo de luz
sobre la comprensión de resultados similares que aparecen en otros sistemas
magnéticos heterogéneos de mayor complejidad estructural y composicional. En
sistemas nanocristalizados mediante tratamiento ténnico de una aleación amorfa,
se han descrito comportamientos anómalos del campo coercitivo con la
temperatura, así como aumentos del punto de Curie de la matriz amorfa. Algunos
de los mecanismos que se han propuesto para dar cuenta de estos hechos en los
nanocristales, se fundamentan en la influencia de la interacción magnética dipolar,
que aparece como consecuencia de la geometría esférica de los nanociistales
dentro del material. La aparición de fenómenos similares en sistemas con
geometría de multicapa, permitiría en cierta medida descartar la influencia de este
tipo de interacciones en los sistemas nanocristalinos.
5.3 Magnetorresistencia anisótropa en multicapas Ni/Co.
En este apartado se incluyen las principales conclusiones que se han obtenido a
partir de la caracterización magnetoeléctrica a temperatura ambiente de
multicapas de Ni/Co fabricadas mediante pulverización catódica:
i) La magnetorresistencia a temperatura ambiente de este sistema presenta un
comportamiento con el campo aplicado que se encuadra dentro de lo que se
conoce como Magnetorresistencia Anisótropa. Los valores que se obtienen son
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relativamente elevados si se comparan con muestras similares obtenidas por
métodos diferentes tales como la epitaxia de haces moleculares. Estas
caracteristicas magnetorresistivas aparecen acompañadas de bajos valores del
campo coercitivo.
u) El empleo de una configuración cruzada de contactos en estas muestras
supone la obtención de factores de magnetorresistencia notablemente elevados,
siempre a temperatura ambiente notablemente elevados y con campos magnéticos
de sólo algunas decenas de Oe. El origen de esta singular propiedad se encuentra
en la conjunción de tres factores:
- Las propiedades de este sistema como material magnéticamente blando si
se compara con los aquéllos otros en los que se observa
magnetorresistencia gigante.
- Los relativamente elevados valores de magnetorresistencia longitudinal y
transversal, y sobre todo el caracter anisótropo de esta magnitud.
- La configuración cruzada de contactos que saca partido del carácter
anisótropo de la magnetorresistencia y hace que la propia muestra se
comporte como un puente de Wheatstone que trabaja cerca del equilibrio.
iii) La disposición de medida que arriba se describe puede servir de base para la
construcción de dispositivos magnetorresistivos, como sensores de campo
magnético e intensidad eléctrica, cabezas lectoras para grabación magnética, etc.
De hecho, se ha construido un sencillo dispositivo sensor de campo magnético
para mostrar estas posibilidades.
5.4 Futuros trabajos.
Los trabajos y resultados que se presentan en esta memoria, sugieren la
realización de una serie de estudios complementarios que permitirían confirmar,
ampliar y aplicar las conclusiones que de ella se desprenden:
i) En cuanto a las aleaciones de tierra rara-metal de transición, la tendencia
general con respecto a la anisotropía perpendicular es buscar nuevas aleaciones
que mejoren las propiedades ópticas, más bien pobres, de este tipo de materiales.
En este sentido, sería posible aplicar y ampliar el estudio magnético y estructural
que aquí se presenta en la determinación de su influencia sobre las propiedades
ópticas (fundamentalmente efecto Kerr). Con respecto a las propiedades
magnetoelásticas, es esencial intentar disminuir el campo de anisotropía de las
aleaciones, sin afectar en demasía los valores de la constante de
magnetostricción. En este sentido, además de la adición de Dy a la aleación
amorfa (recientemente han aparecido algunos trabajos sobre este tema, que se
recogen en la bibliografla del capítulo correspondiente), también podría ser
interesante el estudio del efecto del holmio (Ho) como elemento que facilite la
imanación del material (y en consecuencia su elongación) a campos más bajos.
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u) Respecto a las propiedades magnéticas de los sistemas heterogéneos Ni/Co y
Ni/Ag, se puede ampliar el estudio que aquí se presenta a sistemas en los que el
Ni se sustituya por elementos de menor temperatura de Curie. De esta manera se
disminuiría de manera definitiva cualquier posible modificación estructural
inducida por el calentamiento durante el proceso de medida. Un buen candidato
para este trabajo sería el gadolinio (Cd), que es un material ferromagnético con
temperatura de Curie de 20 OC. También resultaría interesante el análisis de estos
fenómenos cuando en materiales con estructura amorfa.
iii) En conexión con las propiedades de magnetostricción gigante de las
aleaciones de TR-MT, se puede proponer el estudio de la siguiente situación: el
gran problema de estas aleaciones de magnetostricción gigante, tal y como se ha
dicho anteriormente, es la necesidad de elevados campos para obtener niveles de
imanación apreciables. La fabricación de una multicapa de la que la aleación TR-
MT se encuentre en compaifia de un material ferromagnético blando (Permalloy,
amorfo rico en Co, etc) podría resultar en un material heterogéneo de
interesantes propiedades. Al imanarse con facilidad la parte blanda de la
estructura, su interacción con la parte dura podría coadyuvar a una elongación
apreciable del conjunto a menores campos que en la aleación homogénea.
iv) Por último, en lo referente a la magnetorresistencia anisótropa, se proponen
vanas vías de desarrollo:
- Ampliación del rango de composiciones con el fin avanzar en la
consecución de mayores factores de MRy menor coercitividad.
- Análisis teórico del efecto de magnetorresistencia anisótropa en este tipo
de materiales con geometría de multicapa. Trabajos recientes, parte de los
cuales se recojen en la introducción de esta memoria, apuntan la influencia
de la geometría del material sobre este efecto.
- Desarrollo de la disposición cruzada de medida como base de dispositivos
magnetorresistivos.
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Apéndice
Anisotropía local y magnetostricción
A.O Introducción
La expresión 2. 10 es válida para muestras con magnetostricción isotrópica,
anisotropía uniforme y alineamiento perfecto de ejes de fidil imanacion.
Consideremos una muestra compuesta de estructuras locales uniaxiales de
constante de anisotropía K. Asumamos que esta anisotropía local es más intensa
que las interacciones de canje entre los momentos magnéticos de las diferentes
unidades estructurales orientadas. Esta aproximación es razonable en el caso de
átomos magnéticos de tierras raras en estructuras amorfas, para los que la
longitud de correlación de canje es del orden de la longitud de correlación de las
fluctuaciones en orientación de los ejes ficiles locales. En estas condiciones, la
existencia de una anisotropía macroscópica es el reflejo de una distribución
anisótropa en la orientación de los ejes locales.
Sea z el eje fhdil macroscópico, que en el caso de las peliculas delgadas amorfas
de Ib-Fe coincide con la dirección perpendicular alplano de la película. Sea y un
eje contenido en el plano, a lo largo del cual se aplicarán, tanto la tensión a como
un campo magnético alterno Al], en todos los casos, mucho más pequeño que el
campo de anisotropía. Sea x el eje contenido en elplano perpendicular ay.
Sea z’ el eje flidil local y sea >/ el eje perpendicular a z’ y que está contenido en el
plano formado por z’, Me y. El eje x’ es perpendicular a los dos anteriores. De
esta manera los ejes del sistema macroscópico constituido por la película, la
dirección del campo y la tensión, se han designado por xyz, y los ejes locales,
referenciados en el eje de anisotropía uniaxial local, por x’y’z’. En la figura A. 1 se
representan ambos sistemas de coordenadas, así como la imanación M el campo
y la tensión aplicada.
Se pueden distinguir dos casos que conducen a anisotropía macroscópica
perpendicular:
- Perfecto alineamiento de los ejes fhciles locales respecto al eje z de la
muestra.
- La orientación de los ejes fidiles locales fluctua alrededor del eje fLdil
macroscópico z.
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Figura A. 1. Configuración de ejes y vectores.
En lo que sigue, se analiza la relación que existe entre los valores 2 y K obtenidos
a partir del método de la susceptibilidad inicial, con la intensidad de la anisotropía
locál y los coeficientes de magnetostricción característicos de la simetría de la
estructura uniaxial.
La energia magnetoelástica referida a los ejes locales de simetría uniaxial se
pueden escribir como:
F= -o{ÁA{(al/J1 +aJ12)2 —(a1fi1 +a2/32)a3fl3J
±24(1— a~)(í—g~)—(atai + (A.l)
+Ác[(í a~)g~ +(aj,í3~ +a2fl2)a3/33]
+2DL(afil +
donde a es la tensión de tracción aplicada, a1 y /3~ son, respectivamente, las
componentes de la dirección de la imanción y de la tensión respectivamente en el
sistema local de ejes, y 2A’ 2B’ Ác y 2n son los coeficientes de magnetostriccion.
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¡
A.1 Ejes de simetría uniaxial local alineados.
¡ Supongamos que todas las unidades estructurales locales están alineadas de
forma que los ejes z’ son paralelos al eje z. De esta forma fi1~fl3=0 y /32=1. La¡ expresión de la energía magnetoeléstica (A. 1) se reduce a:
¡ F=—UÁA(l—afl (A.2)
y la anisotropía macroscópica, K”’~ y la constante de magnetostricción¡ experimental 4, obtenidas del inverso de la susceptibilidad se reducen a:
¡ Kmac.==K y 2s~2A (A.3)
A.2 Ejes de simetría uniaxial local con fluctuación de orien-¡ tación alrededor del eje fácil macroscópico.
Consideremos ahora el caso en el que los ejes fadiles z’ forman un cierto ángulo 9¡ con el eje z. Siguiendo la figura A. 1, se toma el eje de simetría local y’ en el plano
definido por el eje macroscópico y y el eje thcil z’. Sea t~ el ángulo entre 0 y la¡ dirección del campo y tensión aplicados. De esta forma se verifica la relación
cosW=sen~en~ Si no se consideran movimientos de paredes, la imanación M
rotará un ángulo AW desde el eje z’ hacia el eje y, cuando se aplique un campo¡ AH y una tensión a a lo largo de y. Este ángulo se puede encontrar a partir de la
mimmización de las energías Zeeman Ez, de anisotropía Fk y magnetoelástica Fm.¡ Las expresiones de estas energías son:
¡ Fz = ~poM
5AHco&P~AtP), FK Ksen2AT
¡ Fm = ~o{2Asen2W+2ccos2W)sen2AT (A4)
—(~~)(2A +4 —ÁD)sen2AWsin2W
Fm se obtiene de la ecuación A. 1, teniendo en cuenta que a1=cosAW, a2=0,¡ lt=coskF, y ~iO. Minimizando la suma de los tres términos energéticos se
encuentra para MP pequeño, tal y como corresponde la rango de susceptibilidad¡
inicial de los campos aplicados:
= h(ojsen’f— aScosWsen’P (AS)¡
l+h(a)cos’P¡
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donde
h(a)~~éL¡oMAH «1,
T
T= 2K~o{2Asen2W±2ccos2W),
S=(%)(2A +4 —RD)sen2W.
La variación de la imanación a lo largo del ejey viene dada por:
AM,, =M~AWsen’P.
Como h(ayscl, se pueden hacer las siguientes aproximaciones:
1
__________ = l—h(a)cosw,
l+h(a)cos”f
h(a)=h(0)+
a{áAsen2.P +Áccos2~P)
2K
Si se toman en consideración las relaciones A.8 y la ecuación A.5, AM,, viene
dado por la siguiente suma:
AM» =M h(0)
2K/ \ 2
ja
Y 2K)
Li1A2 L2K~flA
A3ÁA +A42c)
+
2C
(A.6)
(A.7)
(A.8)
+A62c),
donde
(K9)
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A1 = sen
2W, A
2 = sen
2W cosW, A
3 = sen½,
2 5A4 =sen ‘Pcos
2t A
5 =sen ‘PcosW, (A.l0)
A6 = sen
3’f co0 ‘F.
Consideremos ahora que la muestra está compuesta por una colectivilidad de
estructuras uniáxicas magnéticamente desacopladas cuyos ejes fáciles y’ se
encuentran simétricamente distribuidos alrededor del eje z. El promedio de AM~
se puede obtener fácilmente mediante el promediado de los valores de A~,
referidos a los ejes de simetría a través de la relación:
cotI’ = sen~9cos~ (A.ll)
Si la distribución angular de los ejes z! vienen dados por la flincion L(®, el
promedio de cada A, será:
1
4ff
Como consecuencia mmediata de la invariancia de L alrededor de z,
(A.13)
Asi elpromedio de AM>, es:
2AM = .uoM~AH (A.14)
< »>
2Kmac~x~~aca
donde
y ¿mac.~ A32 A42__ (A.15)A1 S A1 A1
La figura A.2 muestra A1 y LA<A3/AI) y LcdA4/Aí), para una distribución
uniforme de ejes fáciles alrededor de z, en función de 9,,, y para 0<OC9~.
La anisotropía y la magnetostricción macroscópicas dadas en A. 15 se
corresponden a las medidas obtenidas por el método de susceptibilidad inicial. Es
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fácil obtener el caso trivial, en que todos los ejes están alineados
z, ~¾d2~
Ai=<Ai>=l, A3=<Aj>=l, yA4 =<A4>=0.
a lo largo del eje
(A.16)
con lo que se reproducen las expresiones de A.3.
1.5
1.0
0.5
0.0
ir/2
Para el caso en que los ejes están isotrópicamente distribuidos obtiene que:
A14, A3 z.k, A — 1
En este caso, la anisotropía
susceptibilidad inicial sería:
(A.17)
y la magnetostricción medidos por el método de
K””~=3K, 2~=$ZA +±Ác (A.18)
u
1
u
u
E
u
u
u
E
¡
u
E
u
u
u
¡
E
O it/8 it!4 3it/8
Oo (rad)
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